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Chapitre 1
Introdution
1.1 Historique et état de l'art
L'observation résolue en temps des phénomènes physiques permet de
mieux omprendre leur dynamique. Depuis la déomposition du galop d'un
heval à la n du XIXe sièle par E. Muybridge [1℄, l'amélioration des teh-
niques a permis d'observer des phénomènes de plus en plus rapides. Atuelle-
ment, les lasers impulsionnels sont les sondes parmi les plus rapides permet-
tant l'étude temporelle direte de la dynamique des phénomènes physiques
ultrarapides.
L'étude des états transitoires des réations himiques a d'ailleurs été plei-
nement reonnue en 1999 par l'attribution à A. Zewail du prix Nobel de
himie [2℄. Ses travaux se basent sur des tehniques de spetrosopie fem-
toseonde rendues possibles grâe aux durées toujours plus ourtes des im-
pulsions laser. La gure 1.1 illustre ainsi la déroissane exponentielle de la
durée des impulsions laser depuis les années 1960 jusqu'à nos jours.
Ces durées ultraourtes permettent, ave relativement peu d'énergie, d'ob-
tenir une impulsion laser de grande puissane. La foalisation de ette im-
pulsion sur une petite surfae permet de générer un élairement intense. Cet
élairement est assoié à un hamp életrique dont l'amplitude n'est alors
plus négligeable devant elle du hamp oulombien régnant, par exemple, au
sein d'un édie atomique ou moléulaire. Ce hamp laser peut être à l'origine
de phénomènes physiques non linéaires qui nous intéressent dans e travail
tels que l'ionisation multiphotonique pour laquelle la densité de photons est
si importante qu'une ionisation peut être réalisée ave des photons d'énergie
plus petite que le potentiel d'ionisation orrespondant. Après la déouverte
des proessus multiphotoniques dans le domaine des radiofréquenes, l'appa-
rition des lasers au début des années 1960 a ouvert la voie à l'étude des eets
1
2 CHAPITRE 1. INTRODUCTION






































Fig. 1.1  Évolution de la durée des impulsions laser en fontion du temps [3℄.
non linéaires dans le domaine optique.
Une des tehniques ayant ontribué à la rédution des durées des im-
pulsions laser est la tehnique de propagation de l'impulsion dans une bre
reuse remplie de gaz inerte [4, 5℄. Lors de ette propagation, la bre sert de
guide d'onde et l'interation entre l'impulsion laser intense et le gaz donne
lieu à l'automodulation de phase, engendrant la réation de nouvelles fré-
quenes dans le prol spetral de l'impulsion. L'élargissement du spetre
permet d'obtenir une impulsion de plus ourte durée après la remise en phase
des diérentes omposantes spetrales.
Dans le domaine du prohe infrarouge (800 nm), Shenkel et oll. ont
réemment produit des impulsions de 3,8 fs de durée ave ette tehnique [6℄.
Une revue réente des travaux sur la génération d'impulsions laser intenses
de quelques yles optiques et sur leurs appliations peut être trouvée à la
référene [7℄. Ces impulsions permettent l'étude des réponses atomique et mo-
léulaire en hamp laser intense. Par exemple, les équipes de A. D. Bandrauk
et P. B. Corkum ont étudié la dynamique de paquets d'ondes életroniques
formés par les hamps laser intenses dans le but de sonder les mouvements
nuléaires, qui donnent alors naissane à une horloge moléulaire [8℄. Les
impulsions laser intenses ont également été utilisées pour l'étude de l'ionisa-
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tion double de moléules [9, 10℄. Les reherhes dans e domaine mettent aussi
en jeu des expérienes de type pompe-sonde an d'étudier la dynamique
des systèmes atomiques ou moléulaires à l'éhelle de la femtoseonde [11℄.
Du point de vue de la théorie de l'interation entre une impulsion laser
intense et un atome ou une moléule, les premiers modèles, qui utilisaient la
théorie des perturbations [12℄, ont permis de mieux omprendre les phéno-





Pour des élairements plus importants, l'utilisation d'une théorie non per-
turbative est devenue néessaire. La résolution de l'équation de Shrödinger
dépendant du temps s'est dès lors imposée. Dans un premier temps et pour
traiter des proessus d'ionisations séquentielles, les modèles à un életron a-
tif [13, 14℄ ont été susants. Dans es modèles, le système physique onsidéré
est onstitué d'un noyau, dans le as atomique, ou de deux noyaux, dans elui
d'une moléule diatomique, dont la harge totale est une fois positive et d'un
seul életron.
Mais, plus tard, apparut une divergene entre les résultats expérimen-
taux et théoriques [15℄. Le modèle à un életron atif n'était plus en mesure
de reproduire et d'expliquer les résultats expérimentaux. En eet, des pro-
essus mettant en jeu une ionisation double dans laquelle l'éjetion des deux
életrons est orrélée avaient été mis en évidene. Dans es onditions, e pro-
essus d'ionisation double non séquentielle devait être pris en ompte dans le
adre d'un modèle à deux életrons atifs [16, 17℄. Des études similaires ont
montré que et eet existe aussi dans le as moléulaire [9, 18℄.
1.2 Objetifs de la thèse
L'objetif prinipal de e travail est l'étude théorique et expérimentale de
l'interation entre H2 et une impulsion laser intense de durée inférieure ou
égale à 10 fs. L'élairement utilisé est susant pour provoquer l'ionisation
double moléulaire, laissant les deux protons s'éarter l'un de l'autre par
répulsion oulombienne. Ce méanisme est appelé explosion oulombienne
et met en jeu les dynamiques életronique et nuléaire. Le travail exposé
dans e manusrit étudie l'inuene de diérents paramètres laser sur es
dynamiques et leurs orrélations.
Bien que ette moléule, ainsi que l'ion moléulaire H
+
2 , ait fait l'objet de
nombreuses études en hamp laser intense, son interation ave des impul-
sions laser intenses et d'une durée de quelques yles optiques n'est possible,
expérimentalement, que depuis quelques années.
Les forts élairements laser ont permis de déouvrir de nouveaux eets
physiques omme le relâhement de la liaison [19, 20, 21℄, la dissoiation
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au-dessus du seuil [19, 22℄, le piégeage vibrationnel [23, 24℄ ou l'ionisation
augmentée par résonane de harge [25, 26, 27℄. De plus, H2 est une moléule
neutre très légère. Par onséquent, sa réponse au hamp laser est extrême-
ment rapide, e qui peut permettre de alibrer, au moins qualitativement, la
durée des impulsions par mesure de l'énergie des fragments issus de l'explo-
sion oulombienne.
La modélisation de ette moléule par la résolution de l'équation de Shrö-
dinger dépendant du temps est réalisable ar la moléule H2 n'est omposée
que de deux protons et deux életrons. En eet, la propagation temporelle de
la fontion d'onde életronuléaire de H2 sur trois dimensions spatiales, telle
qu'elle a été eetuée dans e travail, demande des ressoures informatiques
importantes mais non hors de portée atuellement.
Les impulsions laser de durée inférieure à 10 fs permettent de sonder les
vibrations de H2 et H
+
2 puisque ette durée est omparable aux périodes de
vibration de es deux moléules, respetivement de 7,5 et 14,3 fs. La rédution
de la durée des impulsions permet don de mieux résoudre temporellement la
dynamique de l'explosion oulombienne. Par analogie ave les photographies
de Muybridge, réduire la durée des impulsions permet don de déomposer
ave plus de préision la dynamique des proessus ultrarapides.
1.3 Prinipaux méanismes d'ionisation double
Les résultats dérits dans e manusrit, tant expérimentaux que théo-
riques, se présentent essentiellement sous forme de spetres d'énergie iné-
tique des protons. Lorsque les deux életrons de la moléule H2 sont éjetés,





n'est, par dénition, onstitué que de deux protons. Une re-
lation simple et direte assoie don la distane internuléaire R à laquelle se
produit l'explosion ave l'énergie inétique nale des fragments : E = 1/R,
en unités atomiques.
Par opposition, la dissoiation de l'ion moléulaire H
+
2 est plus omplexe.
Une multitude d'états dissoiatifs peut donner lieu à la formation de H
+ + H,
et une relation aussi simple n'existe pas pour ette voie de fragmentation.
Sur e point, l'explosion oulombienne est don plus failement interprétable.
La gure 1.2 présente diérents méanismes d'ionisation double possibles
de la moléule H2. Les ourbes de potentiel de l'état fondamental de H2, de
l'état fondamental et du premier état exité de H
+
2 ainsi que la ourbe de




y sont représentées en fontion de
la distane internuléaire R. Sur la partie droite de ette gure, les distri-
butions d'énergie inétique des deux protons orrespondant à es diérents
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Fig. 1.2  Représentation shématique des diérents méanismes d'ionisation
double de la moléule H2. La èhe numéro 1) représente l'ionisation double
direte, les èhes numéro 2) illustre l'ionisation double séquentielle et la
èhe numéro 3) symbolise l'ionisation augmentée par résonane de harge.
méanismes apparaissent.
Lors de l'interation entre une impulsion laser ultraourte intense et la
moléule de dihydrogène, l'ionisation double peut se produire par au moins
quatre méanismes diérents :
• Ionisation double direte
Sur la gure 1.2, le premier méanisme, l'ionisation double direte, est symbo-
lisé par la èhe rouge numéro 1 qui représente shématiquement l'absorption
d'au moins 30 photons d'énergie 1,55 eV (orrespondant à une radiation de
longueur d'onde λ = 800 nm) dans le adre d'une transition multiphotonique
vertiale. L'explosion oulombienne se fait ii à la distane internuléaire
d'équilibre Re ≃ 1, 4 u.a. et donne un spetre d'énergie entré autour d'une
énergie inétique de 9,7 eV par proton. Cette ionisation est le as extrême
de l'ionisation double non séquentielle et l'éjetion des életrons est alors
instantanée.
• Ionisation double induite par reollision
L'ionisation double induite par le méanisme de reollision [28℄ est le
deuxième méanisme. Lorsque le hamp laser est susamment intense, le
potentiel ressenti par les életrons est modié, laissant la possibilité à un
életron d'atteindre le ontinuum par ionisation tunnel. L'életron y est alors
aéléré par le hamp et, lorsque, un demi-yle plus tard, elui-i pointe dans
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la diretion opposée, l'életron retourne vers les noyaux. L'ionisation double
peut se produire au ours de la ollision qui en déoule du fait du terme de
répulsion entre les deux életrons. Les spetres d'énergie engendrés par ette
ionisation double seront déalés vers des énergies plus faibles par rapport à
elles de l'ionisation double direte. L'éjetion des deux életrons n'est ee-
tivement plus instantanée et l'aaiblissement de la liaison himique résultant
de l'exitation du premier életron onduit naturellement à une augmentation
de la distane internuléaire dans e laps de temps.
• Ionisation double séquentielle
L'ionisation double peut également se produire selon un troisièmeméanisme,
de manière séquentielle, omme le montre les èhes numéro 2 de la gure 1.2.
Lorsque la moléule est ionisée une première fois, l'aaiblissement de la liaison
himique qui en résulte tend là aussi à éarter les deux noyaux l'un de l'autre.
En eet, le laps de temps qui s'éoule entre les deux ionisations permet à l'ion
moléulaire, réé à la distane internuléaire d'équilibre de H2 Re ≃ 1, 4 u.a.,
de s'étirer jusqu'à sa propre distane d'équilibre àR ≃ 2 u.a.. Cette ionisation
double donne don naissane à des spetres d'énergie entrés autour d'une
énergie inétique moins élevée.
• Ionisation double augmentée par résonane de harge
Il existe également un quatrième méanisme d'ionisation double, basé sur
un eet spéiquement moléulaire, qui a été partiulièrement étudié dans
le as des moléules diatomiques. Lorsque la distane internuléaire atteint
un ertain intervalle entré autour d'une distane ritique Rc, l'ionisation est
augmentée de plusieurs ordres de grandeur. Cette ionisation augmentée est
due à une résonane de harge, d'où son nom anglais Charge Resonane
Enhaned Ionization ou CREI [29℄.
L'ion moléulaire H
+
2 permet d'expliquer simplement l'eet CREI. La par-
tie (a) de la gure 1.3 représente les ourbes de potentiel des deux premiers
états életroniques de et ion moléulaire. Ces états orrespondent aux on-
gurations életroniques 1sσg et 2pσu. Ces potentiels présentent une diérene
d'énergie qui diminue ave la distane internuléaire pour donner, asympto-
tiquement, la même voie de fragmentation H
+
+ H. Pour une distane R
xée, le potentiel oulombien ressenti par l'életron le long de l'axe inter-
nuléaire se présente sous la forme d'un double puits de potentiel, illustré
sur la partie (b) de la gure. Les états 1sσg et 2pσu sont, respetivement,
l'état oupé de plus haute énergie (HOMO) et l'état inoupé de plus basse
énergie (LUMO). Par onséquent, e sont essentiellement es deux états qui
auront un rle dans l'interation ave le hamp laser. Dans l'approximation
la plus simple, qui est elle de la ombinaison linéaire d'orbitales atomiques
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Fig. 1.3  a) Courbes de potentiel de l'état fondamental et du premier état
exité de H
+
2 . b) Représentation shématique du potentiel oulombien d'in-
teration életron-noyaux. Les niveaux 1sσg et 2pσu sont indiqués shémati-
quement sur le graphique. ) Fontions d'onde életroniques assoiées à l'état
fondamental et au premier état exité de H
+
2 .








[φ1s(z −R/2)− φ1s(z +R/2)] , (1.1)
où φ1s est la fontion d'onde assoiée à l'état fondamental de l'atome d'hy-
drogène.
Lorsque le hamp laser entre en interation ave l'ion moléulaire, un
ouplage entre es deux états s'opère. Ce ouplage rée un paquet d'ondes
résultant de la superposition ohérente des fontions d'onde φ1sσg et φ2pσu .
Cette superposition peut alors donner naissane aux deux états φ− et φ+









(φ1sσg + φ2pσu) ≃ φ1s(z −R/2). (1.2)
L'état φ− est entré autour du noyau situé en z = −R/2 et l'état φ+ est
loalisé autour de l'autre noyau. Les états φ+ et φ− ne sont bien sûr pas des
états stationnaires, et si l'interation ave le hamp laser onduit à un ertain
instant t à la formation du paquet d'ondes φ−, elui-i évoluera naturellement
vers l'état φ+ en un temps ∆ t = ~π/(E2pσu − E1sσg) ≃ 200 à 800 as en
fontion de la distane internuléaire. L'életron saute ii périodiquement
d'un proton à l'autre : 'est le phénomène de résonane de harge.
La gure 1.4 représente le terme d'interation életron-noyaux modié
par le hamp laser. On observe un abaissement de la barrière de potentiel
qui permet ainsi l'ionisation de l'ion moléulaire.
Fig. 1.4  Potentiel oulombien habillé par le hamp laser [29℄. La èhe
bleue représente l'ionisation par résonane de harge.
Pour une ertaine gamme en distane internuléaire située autour de la
distane ritique Rc = 5 u.a., l'énergie de l'état φ− passe au-dessus de la bar-
rière de potentiel s'opposant à l'ionisation [29℄. Celle-i est don grandement
failitée autour de ette distane internuléaire ritique. Lorsque la distane
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R est plus petite que Rc, l'état φ− est à nouveau piégé dans son puits de
potentiel et l'ionisation augmentée ne se produit pas. Lorsque la distane R
est plus grande, la onguration se rapprohe d'une onguration atomique
et l'ionisation n'est à nouveau pas augmentée. Pour l'ion H
+
2 , et intervalle
se situe au-delà de la région de l'ionisation double séquentielle et produit des
spetres d'énergie entrés autour d'une énergie inétique plus basse, omme
le montre la èhe numéro 3 de la gure 1.2.
1.4 Annone du plan
Le hapitre 2 présente le modèle théorique. La fontion d'onde éle-
tronuléaire initiale est alulée grâe à la méthode de propagation dans le
temps imaginaire, puis propagée temporellement en utilisant un opérateur dit
frationné. Trois dimensions spatiales sont prises en ompte, la distane in-
ternuléaire et les oordonnées unidimensionnelles de haun des életrons.
Elles sont traitées de façon quantique. Une desription des outils utilisés pour
analyser les dynamiques életronique et nuléaire est également donnée dans
e hapitre.
Le hapitre 3 est dédié au dispositif expérimental. Tout d'abord, une
desription de la soure laser à 40 fs permet d'introduire la tehnique d'am-
pliation à dérive de fréquene pour laquelle sont néessaires un étireur, au
moins un étage d'ampliation et un ompresseur. La rédution de la durée
de l'impulsion est réalisée grâe à l'élargissement spetral lors de la propa-
gation de ette impulsion dans une bre reuse remplie d'argon. Des durées
d'impulsion de l'ordre de 10 fs ont ainsi pu être obtenues. Les eets physiques
non linéaires permettant et élargissement sont présentés dans e hapitre.
Enn, les outils de diagnosti laser et de détetion des ions sont dérits.
L'inuene de la durée des impulsions sur la dynamique nuléaire de
H2 est étudiée dans le hapitre 4. Cette inuene est d'abord mise en évi-
dene grâe aux résultats théoriques et expérimentaux pour des impulsions
d'une durée totale de 1 à 40 yles optiques, orrespondant à des largeurs à
mi-hauteur en élairement de 1 à 40 fs. Puis, une analyse de la dynamique
nuléaire au ours de l'interation est eetuée ave des impulsions de 1 et
10 yles optiques. Ensuite, il est montré que la sensibilité de H2 permet de
modier les paramètres expérimentaux de façon à diminuer la durée de l'im-
pulsion. Enn, la dernière partie de e hapitre est onsarée à l'inuene de
la phase absolue sur les spetres d'énergie inétique de protons.
Le hapitre 5 étudie l'inuene de l'élairement sur la dynamique de
l'explosion oulombienne. Une omparaison est faite entre les spetres ex-
périmentaux et théoriques en fontion de l'élairement laser, entre 10
14
et
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8×1014 W.m−2. Les outils théoriques permettent ensuite de omparer les
diérentes dynamiques induites dans ette gamme d'élairement. Enn, pour
des impulsions laser de 4 yles optiques de durée totale, deux régimes dié-
rents d'explosion oulombienne sont mis en évidene.
Le hapitre 6 montre expérimentalement et théoriquement que la forme
temporelle de l'impulsion laser aete les spetres d'énergie. Une expliation
basée sur l'eet CREI est donnée et les diérentes voies de fragmentation sont
mises en évidene grâe à l'étude théorique de la dynamique életronuléaire.
Le dernier hapitre de résultats, le hapitre 7, analyse plus en détail
les diérents méanismes menant à l'ionisation double de la moléule H2.
Ainsi, l'ionisation double direte est mise en évidene, puis le méanisme de
reollision est étudié de façon théorique et expérimentale.
Enn, le hapitre 8 fait une synthèse des résultats présentés dans e




Bien que H2 soit la moléule neutre la plus simple, de son interation ave
une impulsion laser intense naissent diérents phénomènes physiques, omme
l'ionisation par eet tunnel [30℄ ou l'ionisation augmentée par résonane de
harges [29℄, qui rendent l'étude de ette interation très intéressante. Expé-
rimentalement, les observables aessibles omme le taux d'ionisation ou les
spetres d'énergie des protons, sont mesurées en n d'impulsion et ne per-
mettent pas d'observer ette interation au ours du temps. Ainsi, le modèle
théorique ouvre-t-il la voie à l'analyse de la dynamique életronique ultra-
rapide à l'éhelle attoseonde jusqu'à présent inaessible à l'expériene. En
outre, par dénition, la modélisation de l'impulsion laser permet de manipu-
ler les paramètres laser tels que la forme temporelle et la phase absolue an
d'en déduire leur inuene sur la réponse moléulaire.
Du point de vue de la modélisation, l'étude théorique omplète, életro-
nique et nuléaire, de H2 en hamp laser intense n'est pas enore aessible
ave les tehniques et les moyens informatiques atuels. En eet, an de gar-
der des temps de alul raisonnables, des approximations doivent être faites.
Ainsi, omme il sera expliqué plus en détail dans le paragraphe suivant, le
modèle théorique utilisé dans e travail est basé sur la résolution de l'équa-
tion de Shrödinger non relativiste dépendant du temps. Si, dans l'absolu,
ette méthode ontient toute l'information sur le système, il a été néessaire,
dans le adre des approximations hoisies, de limiter la distane internuléaire
et les oordonnées de haque életron à une dimension spatiale. Ce modèle
non perturbatif à deux életrons atifs présente par ailleurs l'avantage d'aller
au-delà de la simple approximation de Born-Oppenheimer.
Diérents modèles existent omme le modèle de Hartree-Fok [31, 32℄, où
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haque életron est indépendant, ou ses extensions. Ces dernières prennent en
ompte la dépendane en temps ou la orrélation entre les életrons [33, 34℄.
Certains modèles ont été développés pour obtenir les spetres d'énergie d'éle-
trons issus de l'ionisation multiphotonique de petites moléules en ombinant
le modèle de Hartree-Fok et la propagation temporelle par la méthode de
l'opérateur frationné [35℄. La théorie de la fontionnelle de la densité [36℄ a
montré, dans sa version dépendant du temps, qu'elle pouvait être utile dans le
alul de la réponse életronique d'un agrégat atomique soumis à un hamp
laser intense [37℄, mais qu'elle renontrait également parfois d'importantes
diultés à fort élairement [38℄.
Plus réemment, Boisbourdain et oll. [39℄ ont développé un modèle ap-
pelé Crapola [40℄. Il s'agit d'un modèle semi-lassique dans lequel la dyna-
mique életronique est traitée quantiquement, tandis que la distane inter-
nuléaire est traitée de façon lassique. Ils ont ainsi pu étudier l'explosion
oulombienne et l'ionisation double non séquentielle. Cependant, le traite-
ment quantique de la distane internuléaire permet de reproduire ave une
plus grande délité la dynamique du paquet d'ondes nuléaire et de pouvoir
aluler diretement les distributions d'énergie inétique des protons.
Le modèle développé réemment par l'équipe de A. Beker [41℄ pour les
atomes a permis de modéliser les életrons au-delà d'une seule dimension
spatiale. Cependant, étendre e modèle aux moléules demanderait énormé-
ment de ressoures de alul si la distane internuléaire devait être traitée de
façon quantique. Un ompromis doit don être trouvé de par les limitations
tehniques atuelles.
Ce hapitre présente tout d'abord le système moléulaire et le hamp
laser ave l'équation de Shrödinger dépendant du temps ainsi que l'opéra-
teur hamiltonien utilisé. L'introdution de la méthode de propagation dans
le temps imaginaire permettra de montrer de quelle façon est obtenue la
fontion d'onde initiale. Puis, il sera montré omment la méthode du Split
operator, ou opérateur frationné, permet de propager ette fontion d'onde
dans le temps.
Les diérents outils d'analyse sont ensuite dérits. Tout d'abord, la pro-
babilité d'ionisation en fontion du temps est présentée ainsi que le spetre
d'énergie inétique des protons, an de pouvoir omparer les résultats théo-
riques et expérimentaux. Les dynamiques nuléaire et életronique sont a-
essibles dans e modèle par l'analyse des probabilités de présene alulées
à partir de la fontion d'onde en fontion, respetivement, de la distane
internuléaire et du temps, et des oordonnées des életrons.
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2.2 Le système moléulaire et le hamp laser
2.2.1 Équation de Shrödinger dépendant du temps
Le modèle théorique repose sur la propagation temporelle de la fon-
tion d'onde életronuléaire de la moléule H2 par la résolution de l'équa-
tion de Shrödinger dépendant du temps. Les limites tehniques atuelles
ontraignent à utiliser ertaines approximations dans le modèle. Tout d'abord,
la rotation de la moléule n'est pas prise en ompte. En eet, l'impulsion la-
ser la plus longue utilisée dans les aluls a une durée de 12 fs en largeur à
mi-hauteur en élairement. Durant e laps de temps, la rotation moléulaire
peut être onsidérée omme gelée ar les périodes de rotation de H2 et
de H
+
2 sont, respetivement, 270 et 550 fs. Par ontre, la durée des impul-
sions est alors de l'ordre des périodes de vibration de H2 et H
+
2 , qui sont
respetivement 7,5 et 14,3 fs.
Dans le modèle, trois variables sont utilisées et haune est traitée de
façon quantique. Le référentiel utilisé étant elui du entre de masse de la
moléule, la première variable est la distane internuléaire R entre les deux
noyaux. Chaun des deux életrons indisernables est modélisé sur une seule
dimension spatiale, oordonnées nommées z1 pour un életron et z2 pour
l'autre. Cette approhe unidimensionnelle dans le domaine spatial, illustrée
sur la gure 2.1 par le système moléulaire utilisé dans e modèle, ne permet
de modéliser un hamp laser que polarisé linéairement.
Fig. 2.1  Shéma de la moléule H2 sur lequel sont représentés les axes
onfondus de la distane internuléaire R et des oordonnées de haun des
deux életrons z1 et z2.
Le système obéit don à l'équation de Shrödinger dépendant du temps :
i~
∂ψ(R, z1, z2, t)
∂t
= Hˆ(R, z1, z2, t)ψ(R, z1, z2, t), (2.1)
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où Hˆ est l'opérateur hamiltonien. Sauf mention ontraire, les unités ato-
miques seront utilisées dans le reste de e manusrit. Dans es unités, la
onstante de Plank réduite ~, la masse me et la harge e de l'életron, le
rayon de Bohr a0 ainsi que l'expression 1/4πǫ0 valent 1. L'opérateur hamilto-
nien Hˆ peut se déomposer en une partie inétique et une partie potentielle
et s'érire
Hˆ(R, z1, z2, t) = Hˆcin(R, z1, z2) + Hˆpot(R, z1, z2, t) (2.2)
où



















où mp est la masse du proton. Par ailleurs, la partie potentielle s'érit
Hˆpot = Vc(R, z1, z2) + Vint(z1, z2, t), (2.5)
ave le potentiel oulombien Vc(R, z1, z2) et le potentiel d'interation radia-
tive Vint(z1, z2, t) dont les desriptions sont données i-dessous.
Potentiel oulombien
Le potentiel oulombien dérit les interations életrostatiques entre les
deux noyaux, entre les deux életrons ainsi qu'entre les életrons et les noyaux.
An d'éviter les singularités quand les oordonnées de l'un ou l'autre des
életrons tend vers R/2 ou −R/2, ou enore quand z1 = z2, des paramètres
d'érantage aeN (R) et aee(R) ont été introduits. Le premier est assoié à l'in-
teration entre les életrons et les noyaux, le deuxième à l'interation entre
les életrons. Ce potentiel oulombien adoui, dit Soft Coulomb, suit alors
la formule








(zi − R/2)2 + a2eN(R)
+
1√




(z1 − z2)2 + a2ee(R)
. (2.6)
Ce type de potentiel a été introduit par J. H. Eberly et oll. [42℄ dans
des travaux sur l'ionisation au-dessus du seuil ave un atome modèle. Ce
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modèle a été fréquemment repris pour des études moléulaires [43℄ en utilisant
des paramètres d'adouissement indépendants de R. Dans ette étude, une
dépendane en R est introduite. Cela a permis d'ajuster es paramètres an
de reproduire les ourbes de potentiel des états életroniques fondamentaux
de la moléule H2 et de l'ion moléulaire H
+
2 (voir gure 2.2).
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Fig. 2.2  Courbes de potentiel des états fondamentaux de H2 et H
+
2 en fon-
tion de la distane internuléaire R. Ces ourbes représentent les potentiels
tabulés dans les référenes [44℄ et [45℄. Les points illustrent les données uti-
lisées dans les aluls théoriques ave la méthode de Soft Coulomb et ses






La référene [44℄ rassemble les données onernant la ourbe de poten-
tiel de la moléule H2 et la référene [45℄ reense elles des deux premiers
états életroniques de l'ion moléulaire. Il est alors possible de vérier sur la
gure 2.2 que es ourbes de potentiel sont parfaitement reproduites pour
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Fig. 2.3  Courbes des paramètres d'adouissement des interations
életrons-noyaux en noir et életron-életron en tirets rouges, en fontion
de la distane internuléaire R.
toute valeur de R.
Pour e faire, le paramètre aeN est alulé en premier par la résolution
de l'équation de Shrödinger à un seul életron indépendante du temps pour
l'ion moléulaire H
+
2 , pour une valeur xée de la distane internuléaire. En
faisant varier la distane internuléaire, on ajuste à haque fois la valeur de
aeN pour obtenir la bonne valeur du potentiel de l'état fondamental de l'ion.
Ensuite, le paramètre aee(R) est ajusté de la même façon mais en résolvant
l'équation de Shrödinger à deux életrons dérivant la moléule H2. Les
valeurs obtenues pour aee(R) et aeN(R) sont représentées sur la gure 2.3.
Interation radiative
Le potentiel d'interation entre le système moléulaire et l'impulsion la-
ser est traité de façon lassique. En eet, lorsque la densité de photons
ρ = I / ~ ω c ≫ 1, le hamp laser peut être traité lassiquement, 'est-à-dire
omme une variable ontinue, puisque l'absorption ou l'émission de quelques
photons ne modient quasiment pas la densité totale de photons. Ce poten-
tiel peut être dérit soit en jauge longueur soit en jauge vitesse [46, 47℄. S'il
était possible de traiter le alul sur une base d'états omplète ou, en d'autre
termes, de faire un alul exat, le hoix de la jauge n'aurait auune in-
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idene sur les résultats numériques. Les travaux de H.G. Muller [48℄ ont
ependant montré que, pour l'ion moléulaire H
+
2 , la onvergene du alul
est bien plus rapide en jauge longueur qu'en jauge vitesse. Dans ette jauge,
le potentiel d'interation s'érit, dans l'approximation dipolaire
Vint(z1, z2, t) = −d · E(t) = (z1 + z2) · E(t), (2.7)
où d est le dipole et E(t) le hamp életrique assoié à l'impulsion laser.
Fig. 2.4  Enveloppe temporelle normalisée d'une impulsion laser de durée
10 fs. En trait plein rouge est représentée la forme gaussienne et la forme en
sinus arré est représentée en pointillés noirs.
Expérimentalement, le prol temporel d'une impulsion laser est généra-
lement prohe d'une forme gaussienne. Cependant, an de pouvoir dénir
rigoureusement le début et la n de l'impulsion, 'est une forme en sinus
élevé au arré qui est hoisie. La gure 2.4 montre que la diérene entre es
deux prols n'est visible que pour les intensités radiatives les plus basses, qui
inuenent peu la dynamique du système.
La forme du hamp életrique assoié à l'impulsion laser utilisée s'érit
don




) cos(ωt+ ϕ), (2.8)
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où E0 est l'amplitude du hamp életrique, τE la largeur à mi-hauteur en
hamp életrique de l'impulsion laser, ω la pulsation et ϕ la phase absolue.
La durée de l'impulsion laser est généralement exprimée en terme de
largeur à mi-hauteur en élairement. Dans e travail, nous utiliserons parfois
omme unité de temps la durée du yle optique. Le yle optique d'un laser
assoié à une longueur d'onde de 800 nm dure 2, 67 fs. Pour onvertir une
largeur à mi-hauteur en élairement τI exprimée en femtoseonde en une
durée totale τCO exprimée en yle optique, il faut appliquer le fateur de
onversion suivant
τCO ≃ τI × 1, 03. (2.9)
Ce fateur s'applique à une enveloppe temporelle de type sinus arré,
onformément à l'équation 2.8 pour une impulsion laser de longueur d'onde
800 nm.
2.2.2 Fontion d'onde initiale
Le alul de la fontion d'onde initiale est réalisé par la méthode de pro-
pagation dans le temps imaginaire. L'opérateur d'évolution quantique entre
l'instant t et l'instant t+ δt, tel qu'il sera expliqué dans le paragraphe 2.2.3,
s'érit
Uˆ(t+ δt← t) = exp(−iHˆδt). (2.10)
Or, le hangement de variable t → −i · t permet d'utiliser et opérateur
d'évolution pour opérer la relaxation d'une fontion d'onde initiale d'essai
vers la fontion d'onde de l'état fondamental du système. L'opérateur suit
alors la forme
Uˆ ′(t+ δt← t) = exp(−Hˆδt). (2.11)
Une fontion d'onde d'essai |ψ0〉 quelonque peut se déomposer sur la





En appliquant l'opérateur d'évolution dans le temps imaginaire Uˆ ′(δt ← 0)
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Fig. 2.5  Densité de probabilité P (R) =
∫∫ | ϕ0(R, z1, z2) |2 dz1dz2 assoiée
à la fontion d'onde de l'état fondamental en fontion de la distane internu-
léaire R. L'aord entre le présent modèle théorique de e travail et la den-
sité de probabilité |χv=0(R)|2 de l'état vibrationnel v = 0 est exellent. Cette
dernière est alulée à partir d'une approhe de type Born-Oppenheimer.
à la fontion d'essai |ψ0〉, il vient











cn exp((E0 −En)δt)|ϕn〉. (2.13)
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À une date ultérieure, il vient




où An(t) = cn exp((E0 −En)t). Il est alors possible de remarquer que
 pour n = 0, A0(t) = c0 = constante.




Uˆ ′(t← 0)|ψ0〉 = c0 exp(−E0t)|ϕ0〉. (2.15)
En en prenant la norme, la fontion d'essai tend bien vers la fontion d'onde
de l'état fondamental |ϕ0〉 du système.
Ainsi, ave ette méthode de propagation dans le temps imaginaire, l'opé-
rateur d'évolution permet la relaxation d'une fontion d'onde initiale quel-
onque vers la fontion d'onde de l'état fondamental du système. Une véri-
ation de l'état fondamental ainsi trouvé peut se faire par la visualisation
de la fontion d'onde en fontion de la distane internuléaire ou des oor-
données des életrons. La gure 2.5 présente la probabilité de présene des
deux protons en fontion de R, intégrée sur z1 et z2. Cette dernière présente
une distribution d'allure quasi-gaussienne entrée autour de la distane in-
ternuléaire d'équilibre de H2, Re = 1, 4 u.a.. Un très bon aord, visible sur
ette gure, a été obtenu ave la fontion d'onde de l'état vibrationnel v = 0
de l'état életronique fondamental de H2 alulé dans une approhe de type
Born-Oppenheimer.
La gure 2.6 présente la arte de densité életronique en fontion de
z1 et z2. La distane internuléaire hoisie ii est la distane internuléaire
d'équilibre Re = 1, 4 u.a. La fontion d'onde életronique est loalisée en
deux endroits partiuliers. La première position est z1 = −Re/2, z2 = Re/2
et la deuxième est z1 = Re/2, z2 = −Re/2. Ces positions orrespondent à
des életrons entrés autour de haun des protons. Les deux positions sur
lesquelles la fontion d'onde életronique est don entrée sont alignées sur
la diagonale z2 = −z1. Cela signie que les életrons sont situés haun sur
un proton diérent. Néanmoins, une probabilité de présene non négligeable
des életrons est visible entre les deux noyaux. Cela permet de vérier le
aratère stabilisateur de la liaison himique par les életrons, sans lequel les
deux protons se repousseraient. Il faut noter par ailleurs que ette fontion
d'onde életronique est symétrique par éhange des deux életrons, e qui
est en aord ave la symétrie de spin singulet (S = 0) de l'état életronique
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fondamental de H2. Le terme d'interation radiative de la formule 2.7 est
également symétrique par éhange des életrons, et les états életroniques
antisymétriques, orrespondant à une onguration triplet (S = 1), resteront
dépeuplés pendant toute la propagation.
Fig. 2.6  Densité de probabilité életronique P (z1, z2) =| ϕ0(R, z1, z2) |2
assoiée à la fontion d'onde de l'état fondamental en fontion des oordon-
nées de haun des életrons, z1 et z2, à la distane internuléaire d'équilibre
R = 1, 4 u.a. de H2.
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2.2.3 Propagation temporelle
Une fois la fontion d'onde initiale déterminée, la propagation temporelle
est eetuée par la méthode de l'opérateur frationné, plus ommunément
appelée Split Operator [49℄. Cette méthode permet de propager la fontion
d'onde de l'instant t à l'instant t+ δt, en onsidérant l'opérateur hamiltonien
indépendant du temps entre es deux instants. Pour ela, il faut hoisir un
pas de temps approprié. Pour le modèle utilisé, des tests de onvergene sur
la stabilité des diérentes probabilité d'ionisation ont permis de séletionner
un pas de temps δt = 1 as. La propagation de la fontion d'onde ψ(R, z1, z2, t)
s'eetue en y appliquant l'opérateur d'évolution temporelle Uˆ :
ψ(R, z1, z2, t+ δt) = Uˆ(t+ δt← t)ψ(R, z1, z2, t)
= exp(−iHˆδt)ψ(R, z1, z2, t)
= exp(−i(Hˆcin + Hˆpot)δt)ψ(R, z1, z2, t). (2.16)
Les opérateurs inétique et potentiel ne ommutant pas, l'approximation
suivante est utilisée







Ainsi, l'opérateur d'évolution temporelle est alulé ave une préision de
l'ordre de δt3. De plus, l'opérateur inétique se alule plus failement dans
l'espae où il est diagonal, 'est-à-dire dans l'espae des vitesses et l'opérateur
potentiel dans l'espae des positions. Par onséquent, grâe aux algorithmes
de transformée de Fourier rapide, haque opérateur peut être évalué dans
l'espae approprié.
2.3 Analyse des proessus d'ionisation
La propagation de la fontion d'onde permet d'avoir aès à la totalité de
l'information onernant le système physique. Cependant, la fontion d'onde
életronuléaire possède, dans e modèle, trois dimensions spatiales et une
dimension temporelle. L'extration et la visualisation de l'information qui y
est ontenue demande des outils permettant de séletionner les observables
étudiées.
Les diérents outils présentés dans e paragraphe sont les suivants. La
probabilité d'ionisation au ours du temps permet de voir la proportion
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des diérentes espèes moléulaires à haque instant. An de pouvoir om-
parer les résultats théoriques et expérimentaux, un spetre d'énergie i-
nétique des protons est alulé. En outre, la dynamique nuléaire est
analysée au ours du temps par l'intermédiaire de la norme au arré de la
fontion d'onde en fontion de la distane internuléaire R et du temps t.
Enn, pour étudier la dynamique életronique, ette même grandeur est
ette fois alulée en fontion des oordonnées életroniques à un instant
donné.
2.3.1 Probabilités d'ionisation
Extraire de manière rigoureuse les probabilités d'ionisation simple et
double du alul numérique néessiterait de projeter le paquet d'ondes éle-
tronuléaire ψ(R, z1, z2, t) à la n de l'impulsion laser sur les états station-
naires du simple et double ontinuum életronique. Cette tâhe est hors de
portée puisqu'elle requerrait la onservation de l'intégralité de la fontion
d'onde, et don de mettre en ÷uvre e alul sur des grilles életroniques de
très grande taille. Ii, nous avons don adopté la méthode ommunément ad-
mise de la artographie életronique [9, 41, 43℄ pour extraire es probabilités
de simple et double ionisation. Cette tehnique permet d'utiliser des grilles
de taille relativement modeste, ave 50 u.a. < zmax < 100 u.a., et d'absorber
la fontion d'onde en n de grille.
Pour une distane internuléaire xée, des zones sont assoiées à ha-






. Pour la moléule neutre, les deux
életrons sont prohes des noyaux. Pour l'ion moléulaire, un seul életron
est éloigné des noyaux. Quant aux protons, par dénition, les deux életrons
sont éloignés. Ces zones sont représentées shématiquement sur les artes de
la gure 2.7.
Il est néessaire de quantier les notions de prohe et éloigné. Dans
e travail de thèse, tous les aluls ont été réalisés en posant que ette limite
se situe à 20 u.a. de part et d'autre des axes (Oz1) et (Oz2), soit 40 u.a..
Cette distane est 20 fois supérieure à la distane internuléaire d'équilibre
de H
+
2 . En vert et au entre, est représentée la zone H2. Les bandes bleues,
le long de haun des axes z1 et z2, illustrent les zones H
+
2 . Enn, les arrés





Sur la gure 2.7, les hemins d'ionisation, simple, double séquentielle et
double non séquentielle, peuvent ainsi, dans ette représentation, être dire-
tement visualisées en observant la propagation de la fontion d'onde éle-
tronique. L'ionisation simple est représentée sur la partie a) de la gure 2.7
sur laquelle les èhes montrent que la fontion d'onde életronique quitte la
zone H2 pour atteindre la zone H
+
2 .
24 CHAPITRE 2. MODÈLE THÉORIQUE
Fig. 2.7  Shéma des diérentes zones sur le plan (Oz1z2) à une distane
internuléaire R donnée. En vert et au entre, est représentée la zone H2.
Les bandes bleues, le long de haun des axes z1 et z2, illustrent les zones
H
+





de la partie a) de la gure représentent l'ionisation simple de H2. L'ionisation
double séquentielle est illustrée par les èhes de la partie b). Celles de la
partie ) de la gure symbolisent l'ionisation double non séquentielle.
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L'ionisation double séquentielle, représentée par la partie b), est obte-
nue par une suession de deux ionisations simples H2 → H+2 + e− puis
H
+
2 → H+ + H++ e−. L'ionisation double non séquentielle, sur la partie )
de la gure, se réalise lorsque les deux életrons sont éjetés de manière or-
rélée H2 → H+ + H+ + 2e−.
Pour éviter les réexions en n de grille, le paquet d'ondes est absorbé








où zc est la position autour de laquelle la fontion masque est entrée et δzc,
le paramètre dénissant la largeur de ette fontion.

























Fig. 2.8  Probabilité d'ionisation simple et double de H2 en fontion
du temps pour une impulsion d'une durée totale de 12 fs, d'élairement
I =4,5×1014 W.m−2 et de phase absolue ϕ = 0.
La probabilité d'ionisation est alulée pour l'ionisation simple et l'ionisa-
tion double de la même façon. Il s'agit de la probabilité de présene intégrée
des partiules sur les zones onsidérées. Mathématiquement, es probabilités










| ψ(R, z1, z2, t) |2 dR dz1 dz2, (2.21)
et les probabilités orrespondant à la partie absorbée de la fontion d'onde
en n de grille sont prises en ompte en les umulant au ours du temps.
Ces probabilités, dont un exemple est montré sur la gure 2.8, permettent
d'analyser, au ours du temps, les proportions de haque espèe moléulaire.
Il est ainsi possible de faire un lien entre les extrema du hamp életrique de
l'impulsion laser et les augmentations des probabilités d'ionisation, omme
ela est montré dans le hapitre 4 ou enore de mettre en évidene des mé-
anismes dans l'ionisation de H2 (f. hapitre 7).
2.3.2 Spetres d'énergie inétique des protons
Le spetre d'énergie inétique est la distribution en énergie inétique des
fragments issus de l'interation ave l'impulsion laser. Il n'y a, en général,
pas de relation mathématique simple entre le spetre d'énergie et la fontion
d'onde nuléaire. Cependant, dans le as d'une répulsion purement oulom-
bienne, une telle relation existe. Il est en eet possible de projeter la fontion
d'onde alulée sur la ourbe de potentiel assoiée à la répulsion oulom-




, les deux életrons ont
été éjetés. Dans e as, l'énergie inétique nale des protons est reliée dire-
tement à la distane internuléaire à laquelle se produit l'ionisation double.
La relation entre le spetre d'énergie S(Ec) et la distribution de probabilité
P (R) =
∫∫
| ψ(R, z1, z2) |2 dz1 dz2 (2.22)
s'érit alors
S(Ec)dEc = P (R)dR. (2.23)
De plus, dans le as de la répulsion oulombienne, la relation entre l'éner-
gie inétique et l'énergie potentielle est de la forme
Ec = Etot − 1
R
. (2.24)












(Etot − Ec)2 = R
2. (2.25)
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| ψ(R, z1, z2) |2 dz1 dz2. (2.26)
Tehniquement, e alul est eetué à intervalles de temps réguliers, ty-
piquement toutes les 50 as de façon à umuler le ux d'ionisation double
dès qu'il apparaît. Un exemple de spetre obtenu est montré sur la -
gure 2.9 ave une impulsion laser d'une durée totale de 12 fs, d'élairement
I =4,5×1014 W.m−2 et de phase absolue ϕ = 0. Ces spetres d'énergie per-
mettront, omme il sera disuté au paragraphe 2.4, de omparer les spetres
théoriques et expérimentaux.
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Fig. 2.9  Spetre théorique d'énergie inétique des protons engendré par
une impulsion laser dont les paramètres sont identiques à la gure 2.8.
Au hapitre 4, il sera fait mention d'un spetre d'énergie issu d'une impul-
sion laser de type Dira. Il s'agit dans e as du spetre issu de la projetion
de la fontion d'onde initiale sur la ourbe de répulsion oulombienne en utili-
sant la même tehnique. Cela donne une idée de l'énergie inétique maximale
autour de laquelle un spetre d'énergie issu de la moléule H2 peut être en-
tré. L'approximation soudaine permet de aluler le spetre d'énergie grâe
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| ϕ0(R, z1, z2) |2 dz1 dz2, (2.27)
où ϕ0(R, z1, z2 est la fontion d'onde initiale de l'état fondamental de la
moléule H2.
2.3.3 Dynamique nuléaire
Étudier la dynamique nuléaire permet de onnaître, tout au long de
l'interation laser-moléule, la probabilité de formation pour haque espèe en
fontion de la distane internuléaire. En eet, ette probabilité est obtenue




| ψ(R, z1, z2, t) |2 dz1dz2 , (2.28)
où 0/+/2+ désigne les zones dénies au paragraphe 2.3.1 et orrespondent
à H2, à H
+




. Il s'agit ii d'une proba-
bilité de présene instantanée. La gure 2.10 illustre es trois probabilités de
présene en fontion de la distane internuléaire R et du temps t.
Ces probabilités de présene servent à analyser de quelle manière l'impul-
sion laser agit sur la dynamique nuléaire de la moléule. Elles permettent







les hemins suivis par les diérentes voies d'ionisation et de fragmentation.
2.3.4 Dynamique életronique
L'analyse de la dynamique életronique est importante pour plusieurs rai-
sons. Tout d'abord, les életrons étant beauoup plus légers que les protons,
ils suivent plus failement les variations du hamp életrique de l'impulsion
laser. De plus, ette analyse donne des renseignements sur le aratère sé-
quentiel ou non de l'ionisation double du dihydrogène.
Ces artes de densité életronique sont obtenues par le alul du arré
de la norme de la fontion d'onde en fontion des oordonnées életroniques
z1 et z2. La visualisation peut être eetuée à un instant ta et une distane
internuléaire Ra donnés et s'obtient par la formule suivante
P (Ra, z1, z2, ta) =| ψ(Ra, z1, z2, ta) |2 . (2.29)
Pour alléger les notations, nous noterons ette densité életronique de
probabilité P (z1, z2) par la suite, en préisant systématiquement la distane
internuléaire Ra et le temps ta d'analyse hoisies. La gure 2.6 représente
e type de artographie pour la fontion d'onde initiale.
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en fontion de la
distane internuléaire R et du temps t pour des paramètres laser identiques
à la gure 2.8.
2.4 Validation et disussion du modèle
Les spetres d'énergie inétique expérimentaux et théoriques sont ompa-
rés sur la gure 2.11 qui présente es deux types de spetre pour une impul-
sion laser de 12 fs de durée totale et un élairement de I =4,5×1014 W.m−2
sur une éhelle logarithmique.
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Fig. 2.11  Comparaison, sur une éhelle logarithmique, des spetres théo-
rique et expérimental d'énergie issus d'une impulsion laser dont les para-
mètres sont identiques à la gure 2.8.
La reprodution du pi d'explosion oulombienne, entre E ≃ 4 eV et
E ≃ 7 eV, est globalement bonne. Ce travail de thèse se onentrant sur la
dynamique de l'explosion oulombienne, e pi sera l'élément prinipal de
notre analyse dans les hapitres qui suivent.
La partie basse énergie des spetres d'énergie inétique des protons,
située entre 0 et 3 eV est assoiée à la voie de dissoiation H
+
+ H, et
n'est pas reproduite par le alul ar nous n'analysons pas dans e alul la
dissoiation de H
+
2 . Pour ela, il faudrait projeter le paquet d'ondes életro-
nuléaire sur les états dissoiatifs de H
+
2 , et en partiulier sur les états 1sσg
et 2pσu ar, même si tous les états exités de H
+
2 peuvent partiiper, à fort
élairement, à la dissoiation de l'ion moléulaire, la ontribution des deux
premiers états életroniques est généralement prépondérante à intensité mo-
dérée (I ≤ 1015 W.m−2) [50℄ et en jauge longueur [48℄. Cependant, e alul
néessiterait d'étendre les grilles de façon à éviter l'absorption de la fontion
d'onde assoiée à H
+
2 en n de grille, e qui alourdirait onsidérablement des
aluls déjà très gourmands en ressoures (un seul alul dure généralement
une quinzaine d'heures sur les meilleurs ordinateurs du entre de l'IDRIS),
e que nous n'avons pas voulu faire à e stade.
Il existe une légère diérene entre la ourbe expérimentale et la ourbe
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théorique dans la gure 2.11 dans l'intervalle d'énergie situé entre 8 et 10 eV.
Une origine possible pour e petit désaord pourrait être la modélisation
des életrons sur une seule dimension spatiale.
Cette modélisation onne en eet les életrons dans un espae restreint.
Or, obtenir des protons à haute énergie signie ioniser la moléule H2 en
moins de 1 yle optique puisqu'une impulsion de ette durée donne des
protons autour de 8,1 eV omme le montrera le hapitre 7. Les életrons en
question doivent don être éjetés en même temps et partent a priori dans le
même sens, elui imposé par le hamp laser. Dans un modèle à une dimension,
ette possibilité est sous-estimée du fait de la forte répulsion entre les deux
életrons. Par onséquent, le signal théorique à forte énergie est moins élevé
que le signal expérimental.
Un modèle multidimensionnel devrait pouvoir améliorer les résultats théo-
riques dans ette gamme d'énergie. Cependant, ajouter une dimension spa-
tiale pour haque életron augmenterait à nouveau de façon onsidérable le
temps de alul. Malgré ela, 'est, dans une ertaine mesure, e qui a été
développé dans la référene [41℄ ave des aluls d'ionisation atomique. Dans
le as d'atomes, 'est enore réalisable ar il n'y a pas de dynamique nuléaire
à onsidérer.




L'étude des méanismes d'ionisation double de la moléule de dihydro-
gène requiert, dans le adre des proessus multiphotoniques, un hamp laser
intense et de durée ultraourte an d'atteindre des élairements suseptibles
de provoquer l'éjetion des deux életrons. Ces ontraintes sont remplies par
la soure laser kHz Sofokle du Servie des Photons, Atomes et Moléules
du CEA. Elle délivre des impulsions laser dont le hamp életrique n'est plus
négligeable devant elui régnant dans la moléule et engendre des phénomènes
non linéaires. De plus, la réurrene de 1 kHz du laser permet d'obtenir une
bonne statistique de mesure en un temps relativement ourt.
Ce hapitre sera onsaré, tout d'abord, à la présentation de la soure
laser à 40 fs. Ensuite, le dispositif permettant la rédution de la durée de
l'impulsion à 10 fs sera exposé. Enn, les outils de diagnosti laser puis de
détetion des ions seront abordés. Ces trois parties forment l'ensemble du
dispositif expérimental qui est présenté sur la gure 3.1.
3.2 Soure laser kHz à ampliation à dérive
de fréquene
La soure laser kHz utilisée délivre des impulsions d'une durée de 40 fs,
d'énergie 700 µJ et de longueur d'onde entrale de 800 nm à la adene de
1 kHz. Les diérentes étapes néessaires à la réalisation d'un laser ultra-
ourt et intense par la tehnique d'ampliation à dérive de fréquene [51℄
(Chirped Pulse Ampliation ou CPA en anglais) sont présentées sur la -
gure 3.2. L'osillateur MIRA de la soiété Coherent génère des impulsions de
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Fig. 3.1  Shéma général du dispositif expérimental. La soure délivre des
impulsions de 40 fs de durée à 600 µJ. La durée est réduite à 10 fs ave une
énergie en sortie de 200 µJ dans une bre reuse.
durée 27 fs et de 2 nJ par auto-bloage de modes. Ensuite, l'étireur les al-
longe temporellement d'un fateur 10
4
an de diminuer l'élairement rête et
ainsi ne pas dépasser le seuil de dommage du ristal pendant l'ampliation.
L'ampliateur de type régénératif permet d'atteindre une énergie de 1,4 mJ.
Enn, le ompresseur reomprime les impulsions dans le domaine temporel
à une largeur temporelle à mi-hauteur de 40 fs ave une énergie en sortie
d'environ 700 µJ. La perte de 50% est due aux deux réseaux omposant le
ompresseur.
L'ensemble étireur-ampliateur-ompresseur est aratéristique de l'am-
pliation d'impulsions femtoseondes. Il permet d'éviter l'endommagement
du milieu ampliateur en y diminuant l'élairement grâe à l'allongement
temporel des impulsions à amplier. Le milieu à gain de l'osillateur et de
l'ampliateur est le ristal saphir dopé au titane (Ti : saphir). L'ensemble
de la haîne est optimisé pour une longueur d'onde entrale de 800 nm.
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Fig. 3.2  Shéma synoptique de la haîne laser aux performanes optimales.
3.2.1 Osillateur
L'osillateur laser génère un train d'impulsions de 27 fs de durée. Suivant
la relation de Fourier, la largeur temporelle est inversement proportionnelle
à la largeur spetrale à mi-hauteur :
∆ν ·∆T ≥ K, (3.1)
où K dépend de la forme temporelle de l'impulsion et vaut 0,441 pour une
impulsion gaussienne. Le phénomène physique prinipal présent dans un os-
illateur est l'eet Kerr optique ou autofoalisation Kerr qui est à l'origine du
bloage de modes générant les impulsions laser. Ce dernier onsiste à mettre
en phase les modes d'une avité laser. En interférant onstrutivement, ils
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Fig. 3.3  Bloage de modes par autofoalisation Kerr. La séletion du régime
impulsionnel en modes bloqués est faite par une séparation méanique d'ave
le faiseau du régime ontinu.
réent un paquet d'ondes unique qui irule périodiquement dans la avité.
Plus le nombre de modes bloqués en phase est grand et plus la largeur spe-
trale sera grande et la durée ourte, d'après la relation 3.1. Comme l'illustre
la gure 3.3, le milieu laser réagit diéremment suivant l'élairement du fais-
eau qui le traverse. En eet, l'indie du ristal dépend de l'élairement laser
si elui-i est susant pour que l'eet non linéaire ait lieu suivant :
n(~r, t) = n0 + n2 · I(~r, t) (3.2)
où n2 est l'indie non linéaire du milieu et I(~r, t) est l'élairement. Pour un
prol gaussien du laser, l'indie est plus fort le long de l'axe optique que sur
les bords. Il y aura foalisation du faiseau de forte puissane, 'est-à-dire
du régime impulsionnel. En eet, l'eet Kerr est inexistant pour le régime
ontinu de faible élairement. Il n'y a don pas foalisation du faiseau or-
respondant au mode ontinu. Une simple fente méanique, disposée suivant
le shéma de la gure 3.3 permet de disriminer le mode ontinu du mode
impulsionnel. Le démarrage du régime impulsionnel se fait en modulant brus-
quement les pertes de la avité.
3.2.2 Étireur et ompresseur
L'étireur et le ompresseur sont deux systèmes optiques onjugués fon-
tionnant suivant le même prinipe. Chaun d'eux est onstitué de réseaux
introduisant une diérene de hemin optique entre les diérentes ompo-
santes spetrales du faiseau, e qui modie ainsi la durée de l'impulsion.
Étant donné leur similitude, seul le ompresseur sera présenté. A l'entrée de
elui-i, les omposantes spetrales de l'impulsion laser sont déalées par l'éti-
reur plaé en amont de l'ampliateur régénératif. Par rapport à la longueur
d'onde entrale de 800 nm, les omposantes dites bleues (plus ourtes que









Fig. 3.4  Shéma de prinipe du ompresseur.
800 nm) sont retardées alors que les omposantes rouges sont avanées,
omme on le voit sur la gure 3.4 à l'entrée du ompresseur. La distane
séparant les deux réseaux du ompresseur permet de ompenser l'étirement
temporel induit par l'étireur et de reomprimer l'impulsion en introduisant
un hemin optique plus ourt pour les omposantes bleues du spetre.
3.2.3 Ampliateur régénératif
Après avoir été élargie temporellement dans l'étireur, l'impulsion est en-
voyée dans l'ampliateur régénératif, dont le milieu ampliateur est un
barreau de Ti : saphir. Le prinipe de et ampliateur est exposé sur la
gure 3.5. L'onde à amplier, de polarisation S, est injetée dans la a-
vité par un polariseur. Sans tension appliquée, la ellule de Pokels se om-
porte omme une lame quart d'onde λ/4. Après un aller-retour, l'impulsion
est de polarisation P. En appliquant un éhelon de tension à la ellule de
Pokels, elle-i hange son omportement apparent en lame demi-onde λ/2.
Dans et état, la ellule ne modie pas la polarisation de l'impulsion qui reste
piégée dans la avité.
L'ampliation se produit lors des aller-retours suessifs dans le ristal
de Ti : saphir pompé par un laser Nd : YLF doublé en fréquene. Une fois la
saturation atteinte, un deuxième éhelon de tension est appliqué à la ellule
de Pokels. Se omportant alors omme une lame quart d'onde 3λ/4, elle-i
transforme la polarisation P de l'impulsion en polarisation S au bout d'un
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Fig. 3.5  Shéma de prinipe de l'ampliateur régénératif. L'impulsion laser
est ampliée dans un ristal de Ti : saphir pompé par un laser Nd : YLF.
L'entrée et la sortie de l'impulsion sont onditionnées par une ellule de
Pokels.
aller-retour. L'impulsion est alors éjetée de l'ampliateur régénératif par
le polariseur. Toutefois, la largeur spetrale de ette dernière est réduite lors
de l'ampliation. Ce phénomène est appelé rétréissement par le gain.
En onséquene, la durée est plus grande en sortie du ompresseur qu'en
sortie de l'osillateur, ii la largeur temporelle passe de 27 fs à 40 fs après
ampliation.
3.3 Rédution de la durée de l'impulsion
La durée de l'impulsion laser est un paramètre important dans la dy-
namique de l'explosion oulombienne. Ce paramètre inue sur la résolution
temporelle des phénomènes étudiés. Partant de l'impulsion soure de 40 fs, la
propagation dans une bre reuse remplie d'argon permet d'augmenter la lar-
geur spetrale de l'impulsion. La remise en phase des diérentes omposantes
spetrales donne alors une impulsion plus brève que l'impulsion initiale, sui-
vant le prinipe dérit par Nisoli et oll. [4℄ et modié par Sartania et oll. [5℄.
La gure 3.6 montre omment l'impulsion laser est foalisée à l'entrée de
la bre. Le mode de l'impulsion laser est alors ouplé à elui de la bre. Dans
la bre reuse, le faiseau laser se propage suivant les modes propres de la
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Fig. 3.6  Shéma du prinipe de rédution de la durée d'impulsion par la
propagation dans une bre reuse remplie d'argon.
bre, qui sont de type életrique, magnétique ou hybride. Le mode transverse
présentant le moins de perte est le mode hybride EH11. D'après la gure 3.7,
le ouplage entre le mode transverse de la bre et le prol gaussien du laser
en amont est de 98% lorsque le rapport w0/a vaut 0.65 où w0 est le rayon
à 1/e2 du faiseau à l'entrée de la bre et a le rayon intérieur de la bre. La
propagation de l'enveloppe temporelle A(z, t), où z est l'axe de propagation,
d'une impulsion laser d'une durée inférieure à 100 fs dans une bre reuse
























où T est le temps propre de l'impulsion dans son référentiel et est donné par
T = t− z/vg ave vg = 1/β ′(ω0), la vitesse de groupe. Les paramètres β2 et
β3 sont les dérivées seonde et tiere de β(ω0), la onstante de propagation
(partie réelle du veteur d'onde). Le oeient non-linéaire γ = n2ω0/cAeff
dépend respetivement de l'indie non-linéaire n2 du gaz, de la pulsation
entrale ω0, de la vitesse de la lumière c et de l'aire eae du faiseau Aeff .
Par approximation, ette aire peut être dénie par Aeff = πa
2
où a est le
rayon interne de la bre. En sortie de bre, les omposantes spetrales sont
remises en phase par réexion sur des miroirs hirpés.
Les prohaines paragraphes présentent les phénomènes physiques impor-
tants aetant l'impulsion laser lors de sa propagation dans la bre puis
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Fig. 3.7  Coeient de ouplage η entre le mode gaussien de l'impulsion
laser et diérents modes de la bre en fontion du rapport w0/a [53℄.
détaillent le prinipe et l'utilisation des miroirs hirpés.
3.3.1 Automodulation de phase
Le faiseau issu de la soure laser est envoyé dans une bre reuse rem-
plie d'argon. Dans e milieu, et pour des élairements susamment intenses,
apparaît un eet non-linéaire réant de nouvelles fréquenes, l'automodu-
lation de phase. La bre servant de guide d'onde, l'élargissement spetral
est spatialement homogène. La modulation de phase due à l'eet Kerr op-
tique est à l'origine de et eet. Suivant l'équation 3.2, le terme non linéaire
n2I(t) de l'indie du milieu fait apparaître une omposante temporelle due
à l'élairement. Dans e as, la phase de l'onde s'érit :




où L est la longueur de la bre. Lorsque les pertes et la dispersion sont




Cette équation diérentielle donne une solution perturbative de la forme
A(z, T ) = A0 exp(iγ|A(0, T )|2z) = A0 exp(iω0
c
n2zI(0, T )) . (3.6)
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Cette forme montre que le module de l'enveloppe de l'onde |A(z, T )| ne
hange pas alors que la phase dépend de son propre élairement, d'où le terme
d'automodulation de phase. Du fait de la relation temps-fréquene donnée
par la transformée de Fourier, ette dépendane de la phase implique que la
fréquene instantanée de l'impulsion est ontinuellement modiée suivant :
ωinst = − ∂φ
∂T





La réation des nouvelles fréquenes dépend don de la dérivée de l'in-
tensité par rapport au temps. Dans l'hypothèse d'une intensité d'allure gaus-
sienne, sa dérivée temporelle aura don deux extrêma, situés en amont et en
aval du pi entral. C'est la raison pour laquelle l'automodulation de phase
élargit le spetre de l'impulsion.
3.3.2 Dispersion de temps de groupe
La dispersion de temps de groupe apparaît lorsque la durée des impul-
sions est susamment ourte, en général inférieure à la pioseonde. Cette
dispersion hromatique se manifeste à travers la dépendane fréquentielle de
l'indie n(ω) du milieu. La grande largeur spetrale implique que la disper-
sion de temps de groupe doit être prise en ompte. En eet, les diérentes
omposantes spetrales n'ont pas la même vitesse à ause de la dépendane
de l'indie en fontion de la longueur d'onde. Chaune parourt la même dis-
tane en un temps diérent, appelé temps de groupe. Ce temps varie d'une
longueur d'onde à une autre ; 'est pourquoi e phénomène est appelé disper-
sion de temps de groupe.
La dispersion de temps de groupe provient de la phase spetrale de l'im-
pulsion φ(ω) qui peut s'érire suivant un développement de Taylor autour de
la pulsation entrale ω0 [52℄
φ(ω) = φ(ω0) + φ1(ω − ω0) + φ2
2
(ω − ω0)2 + φ3
6








Le premier terme est une onstante tandis que le deuxième représente le
délai temporel de l'impulsion. La dispersion de temps de groupe est φ2, la
dérivée seonde de la phase et est le terme de plus bas ordre responsable de
la dispersion des omposantes spetrales de l'impulsion laser.
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3.3.3 Post-ompression
La ompression temporelle onsiste à remettre en phase toutes les ompo-
santes spetrales de l'impulsion en sortie de bre reuse. Celles-i ont en eet
été déphasées sous l'eet de la dispersion de temps de groupe lors du passage
dans la bre. Le rle du système de post-ompression est don d'introduire
une dispersion de temps de groupe opposée à elle que possède l'impulsion
laser, de sorte que la phase de l'impulsion soit ensuite linéaire.
Il existe plusieurs systèmes pouvant jouer e rle. Dans l'ampliation
à dérive de fréquene de la soure laser kHz, le ompresseur, dérit dans le
paragraphe 3.2, est omposé d'une paire de réseaux pour introduire ette
dispersion. Cette solution n'est pas retenue ii à ause des pertes d'énergie
(environ 50%) dues au double passage dans les réseaux et du large spetre
de l'impulsion qui néessiterait l'utilisation de réseaux de très grande taille.
L'alternative est d'eetuer la post-ompression grâe à des miroirs à dérive
de fréquene ou miroirs dits hirpés, de l'anglais hirped mirror.
Un miroir hirpé est un miroir multi-ouhes hautement rééhissant
et dont la dispersion de temps de groupe est négative et onstante sur une
large bande spetrale, adaptée à elle de l'impulsion laser. Chaque miroir
est onstitué d'une alternane de ouhes de SiO2 d'indie faible et de TiO2
d'indie fort. L'épaisseur des ouhes roît ave la profondeur de elles-i pour
une valeur moyenne d'un quart de longueur d'onde. Les ouhes superielles
rééhissent de préférene les photons de ourte longueur d'onde alors que les
ouhes situées en profondeur rééhissent les photons de grandes longueurs
d'onde. Le hemin optique des omposantes bleues est ainsi plus ourt et
permet à es dernières de rattraper leur retard de temps de groupe (voir la
gure 3.8).
3.4 Outils de diagnosti laser
3.4.1 Prol spetral
Le spetromètre sert à mesurer l'intensité de l'impulsion en fontion de
la longueur d'onde I(λ) ou, de manière équivalente, |E˜(ν)|2, où E˜(ν) est la
transformée de Fourier du hamp életrique E(t) de l'onde. Une bre op-
tique interepte le faiseau et le onduit vers le spetromètre. Le traitement
numérique et l'ahage des données du spetromètre sont eetuées par un
ordinateur. La gure 3.9 donne un exemple de spetre que l'on peut obtenir.
Les pis aratéristiques de l'automodulation de phase induisant l'élargisse-
ment de la largeur spetrale sont visibles. Ii, le spetre s'étale sur 200 nm.











Fig. 3.8  Coupe transversale d'un miroir hirpé dispersif et son ation sur
deux omposantes spetrales d'une impulsion laser de longueurs d'onde λ1
et λ2 diérentes où λ1 serait une omposante bleue et λ2 une omposante
rouge de l'impulsion laser.
3.4.2 Caratéristiques spatiales
La distribution de l'élairement d'un faiseau laser selon l'axe z de pro-
pagation et la oordonnée radiale r peut généralement s'érire









où I0 est l'élairement rête et w0 le rayon du faiseau déni omme le rayon
pour lequel l'élairement vaut I0/e
2
. Quant au rayon suivant l'axe de propa-







ave la longueur d'onde λ et M2, un fateur quantiant l'éart du faiseau
aratérisé au faiseau gaussien idéal, auquel as M2 = 1 [54, 55℄. Pour un
faiseau non idéal, M2 est plus grand que 1. Alors, le faiseau laser diverge
plus et, par onséquent, se foalise moins bien. Si le faiseau laser est foalisé
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Fig. 3.9  Prol spetral de l'impulsion laser en sortie de bre.
où w(f) est le rayon du laser à l'entrée de l'optique.
La valeur de M2 est mesurée par interpolation de l'équation 3.11 dont les
données sont obtenues après la mesure de w(z) pour des valeurs z diérentes
et par foalisation du faiseau ave une lentille de longue foale. Le seul
paramètre restant à déterminer est l'élairement rête I0 de la formule 3.10.
Son alul néessite la mesure de l'énergie totale Etot grâe à un alorimètre,













≃ 1, 88 Etot
πw20τ
, (3.14)
où τ est la largeur temporelle à mi-hauteur en élairement de l'impulsion
laser. De par les utuations du laser en énergie totale, élairement, largeur
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temporelle et prol spatial, l'inertitude relative sur l'élairement rête est
estimé à 30%. Les élairements mentionnés dans e manusrit sont exprimés
en élairement maximum I0.
3.4.3 Autoorrélation interférométrique
La mesure direte d'une durée d'impulsion inférieure à la pioseonde est
impossible ave les méthodes d'életronique rapide. Par onséquent, il est né-
essaire d'utiliser une autre méthode de aratérisation. La tehnique hoisie
repose sur des méthodes optiques indiretes d'autoorrélation par doublage
de fréquene dite autoorrélation à 2ω. Le signal d'autoorrélation est ob-
tenu en utilisant un interféromètre de Mihelson qui fournit deux impulsions
déalées d'un délai τ variable omme le montre la gure 3.10. Les impulsions
à t et à t− τ sont foalisées dans un ristal doubleur de fréquene.
Fig. 3.10  Shéma de prinipe de l'autoorrélateur interférométrique.
Le signal à 2ω est isolé grâe à un ltre et intégré dans le temps par
un photomultipliateur ou une photodiode. Lorsque les deux impulsions sont
olinéaires, leur signal d'interférene est alors doublé et déteté : on parle




| (E(t) + E(t− τ)) |4dt. (3.15)
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où E(t) est le hamp életrique de l'impulsion.
Seule une hypothèse sur la fontion mathématique dérivant le prol tem-
porel de l'impulsion permet d'évaluer la durée des impulsions. Les prols les
plus fréquemment utilisés sont les prols gaussien et séante hyperbolique
élevée au arré. Les aratéristiques d'un traé d'autoorrélation interféro-
métrique sont aessibles en développant la formule 3.15 ave un hamp éle-


















2.A2(t).A2(t− τ). cos 2 [ω0.τ + φ(t)− φ(t− τ)] dt.
Le premier terme orrespond au fond ontinu dû aux deux impulsions qui
ne se reouvrent pas. Le deuxième terme est proportionnel à l'autoorréla-
tion intensimétrique, autre méthode de mesure de la durée de l'impulsion.
Les troisième et quatrième termes font apparaître les termes d'interférenes
aux fréquenes ω et 2ω, issues du doublement de fréquene. Le prol de l'au-
toorrélation interférométrique est don sensible à la phase φ(t) de l'impul-
sion sans pour autant permettre de la déterminer ave ertitude. Un rapport
entre le fond, lorsque les deux impulsions ne se reouvrent pas et le maxi-
mum, où les interférenes sont onstrutives et maximales, de 1/8 aratérise
un traé d'autoorrélation.
Pour une porteuse ω0 à 800 nm, les franges d'interférenes sont séparées d'un
délais τ0 = 2, 7 fs. La gure 3.11 présente le signal d'autoorrélation d'une
impulsion laser de durée 10 fs. La durée de l'impulsion peut être extraite du
signal d'autoorrélation en faisant une hypothèse de forme gaussienne pour
le prol temporel. L'ajustement de la largeur de la gaussienne en fontion de
la trae mesurée donne alors la durée reherhée. Une autre méthode onsiste
à aluler le prol d'autoorrélation à partir du spetre en longueur d'onde.
Le paramètre d'ajustement à la mesure est ette fois-i la phase spetrale.
Lorsque l'impulsion est bien ompressée, une hypothèse de phase spetrale
nulle donne en général de bons résultats.
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Fig. 3.11  Signal d'autoorrélation interférométrique d'une impulsion laser
de 10 fs de durée.
3.5 Détetion d'ions
La détetion des fragments, produits lors de l'interation de l'impulsion
laser ave la moléule, est eetuée grâe à un spetromètre de masse de type
Wiley-MLaren [56℄. Cet instrument permet de séparer temporellement les
ions en fontion du rapport entre leur masse et leur harge. De plus, il per-
met de remonter à l'impulsion initiale des fragments. Par onséquent, il sera
possible de déterminer la distribution d'énergie inétique de es fragments.
Cependant, les ions ainsi détetés le sont indistintement de la voie de frag-
mentation qu'ils ont empruntée. Cette ambiguïté est levée grâe une méthode
statistique basée sur les orrélations entre les signaux d'ion issus d'une même
voie. Cette méthode, appelée méthode de ovariane, sert à identier à quelle
voie de fragmentation appartiennent les diérents types d'ion détetés.
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3.5.1 Spetromètre de masse à temps de vol
Struture du spetromètre
La gure 3.12 représente la struture du spetromètre à temps de vol
utilisé dans les expérienes. Il est omposé de trois partie : la zone d'ex-
tration ou zone d'interation, la zone d'aélération et la zone sans hamp
életrique. Les axes de propagation du laser et de détetion sont orthogo-
naux. Dans une eneinte sous ultra-vide, sous une pression de vide résiduel
de p ≈ 3×10−10 Torr, le laser et les moléules interagissent dans la zone d'ex-
tration de 20 mm de longueur et délimitée par deux grilles à haut pouvoir de
transmission (> 90%) et de 80 mm de diamètre reposant sur des supports de
120 mm de diamètre. Leur diamètre est alors susamment grand par rapport
au point d'interation pour que le hamp életrique Fext y soit uniforme.
Fig. 3.12  Struture du spetromètre de masse à temps de vol où appa-
raissent les trois zones d'extration, d'aélération et sans hamp életrique.
Le lieu de foalisation du laser est symbolisé par le symbole ZI.
Les ions sont alors envoyés dans la zone d'aélération de 360 mm de lon-
gueur, permettant la linéarisation du temps de vol des ions jusqu'au déteteur
en fontion de leur impulsion initiale, et la zone sans hamp de 783 mm de
longueur. Le hamp életrique uniforme d'aélération est engendré par 17
életrodes planes de 120 mm de diamètre, espaées de 20 mm et perées d'un
trou de 4 à 10 mm de rayon en leur entre. Les rayons relativement petits
des diaphragmes permettent de réaliser un hamp életrique onstant sur la
longueur de 360 mm. Par ailleurs, ils onduisent inévitablement à une dis-
rimination angulaire des ions puisque seuls les ions émis dans la diretion
de l'axe du spetromètre sont détetés. La polarisation du hamp életrique
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par rapport à l'axe du spetromètre est réglée grâe à une lame λ/2. Les
résultats présentés dans e manusrit utilisent une polarisation parallèle à
l'axe. Ainsi, de même que dans la modélisation théorique unidimensionnelle,
l'axe des moléules et de la polarisation sont onfondus.
Mesure des spetres de temps de vol
L'aquisition du temps de vol est délenhée par le signal issu d'une pho-
todiode rapide qui donne ainsi l'instant initial de réation des ions détetés.
Le temps de vol d'un ion de masseM , exprimée en unités de masse atomique,
de harge Z et d'impulsion initiale nulle −→p ≈ 0 s'érit








où κ est une onstante dépendant de la géométrie du spetromètre et Uext





pour le spetromètre utilisé. La struture de e
type de spetromètre permet d'obtenir une linéarité entre le temps de vol
et la projetion sur l'axe du spetromètre de l'impulsion des fragments ave
une bonne préision. Cette linéarité provient de la relation préise entre les
hamps életriques d'extration et d'aélération, dépendant de la géométrie
des zones onernées [56℄.
Pour un ion d'impulsion initiale
−→p , de masse M, et de harge Z, le temps
de vol devient
T (M,Z,−→p ) = T (M,Z,−→p = 0)− |
−→p | cos θ
ZeFext
, (3.18)
où θ est l'angle d'émission de l'ion par rapport à l'axe du spetromètre,
e la harge élémentaire et Fext l'intensité du hamp életrique d'extration.
L'équation 3.18 montre que la relation de linéarité permet de remonter à la
projetion de l'impulsion initiale |−→p | cos(θ) sur l'axe du spetromètre. Par
ailleurs, la forte disrimination angulaire due à la struture du spetromètre
de masse à temps de vol, ne détetant que les moléules ayant un angle θ ≃ 0,
permet de mesurer diretement le module |−→p | de l'impulsion du fragment. La
gure 3.13 donne un exemple de temps de vol mesuré ave H2. La struture
en double pi visible pour les ions H
+
vient du fait qu'un fragment peut
être émis soit vers le déteteur soit dans la diretion opposée. En eet, le
module de l'impulsion d'un fragment émis vers le déteteur vaut p cos θ = p
et elui d'un fragment émis à l'opposé vaut p cos θ = −p. Comme le montre
la gure 3.14, les deux pis sont symétriques par rapport au temps de vol
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Fig. 3.13  Exemple de spetre de temps de vol obtenu par dissoiation de
moléules H2 par une impulsion laser de durée 40 fs.
pour une impulsion initiale nulle. Les fragments émis vers le déteteur sont
appelés direts ou forward en anglais et indiés f . Les fragments émis à
l'opposé du déteteur sont appelés rééhis ou bakward en anglais et
indiés b. Enn, es doubles pis ne sont pas symétriques en intensité ar la
divergene des ions émis et la forte disrimination angulaire font qu'une partie
plus importante de fragments rééhis n'est pas détetée. Les pis des
spetres de temps de vol issus des es ions rééhis seront don d'intensité
légèrement plus faible que elle des des fragments direts, omme le montre
la gure 3.13.
Distribution d'énergie inétique des ions
L'équation 3.18 entre le temps de vol et le module p de l'impulsion d'un
fragment permet d'obtenir le spetre d'énergie DE(E) en fontion du spetre
de temps de vol DT (T ) suivant :
DT (T − T0)dT = DE(E)dE, (3.19)
où l'énergie E est donnée par E = p2/2m, m étant la masse du fragment
onsidéré, et T0 le temps de vol pour une impulsion initiale nulle. On obtient
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Fig. 3.14  Struture en double pi des spetres de temps de vol des fragments






|T − T0|DT (T − T0), (3.20)
où q = Ze est la harge de l'ion. La gure 3.15 présente un exemple de
distribution d'énergie inétique des protons issus de l'interation d'une im-
pulsion laser intense ave H2. Les diérentes voies de fragmentation sont
ensuite identiées par la méthode statistique dite de ovariane présentée au
paragraphe 3.5.2.
Résolution en énergie du spetromètre
D'après l'équation 3.18, l'inertitude relative sur la mesure de l'énergie





|T − T0| , (3.21)
pour une inertitude ∆T sur la mesure du temps de vol. Plus le hamp éle-
trique d'extration est faible, meilleure est la résolution en énergie inétique.
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Fig. 3.15  Exemple de spetre d'énergie inétique de protons issus de l'in-
teration de H2 ave une impulsion laser intense. Le spetre en trait noir
représente le signal total des ions détetés. Le spetre en trait bleu est elui




déterminé par la méthode de
ovariane.
Cependant, il faut trouver un ompromis an de garder une bonne eaité
de olletion des fragments.
L'inertitude ∆T inlut le délenhement de la mesure du temps de vol
par la photodiode rapide, la bande passante et la période d'éhantillonnage
de l'osillosope ainsi que la stabilité des alimentations de tension. Compte
tenu de l'ensemble de es paramètres, l'inertitude sur l'énergie inétique
∆E/E est estimée à ±5%
3.5.2 Méthode de ovariane
L'analyse des spetres de temps de vol ne permet pas de distinguer l'ori-
gine physique des diérents fragments détetés et en partiulier l'apparte-
nane des fragments aux diérentes voies de fragmentation. Il faut don re-
ourir à une méthode expérimentale supplémentaire pour déterminer la voie
de fragmentation et don l'ion moléulaire préurseur des ions détetés. Dans
le adre de l'étude des exitations induites par un laser intense, le nombre
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d'événements par tir est, en règle générale, plus grand que un, même pour
les très basses pressions utilisées. Ainsi, la méthode de multioïnidene n'est
pas appliable. La méthode de ovariane permet de surmonter ette limite.
Elle a été proposée pour la première fois par Frasinski et oll. en 1989 [57℄.
Prinipe de la méthode
La méthode de ovariane est une méthode statistique basée sur l'analyse
des signaux des fragments. Considérons la voie H2 −→ H+ + H+ + 2 e−. Si
un proton est déteté alors la probabilité d'en déteter un deuxième n'est pas
nulle. Sur plusieurs tirs laser la orrélation entre les protons issus de ette voie
donnera une valeur positive. Cette opération doit être répétée pour toutes
les paires d'ions possibles.
Le signal d'ion, onsidéré omme une variable aléatoire X(T ) en fontion
du temps de vol T , permet de aluler le oeient de ovariane C2(T1, T2)
selon
C2(T1, T2) = < (X(T1)− < X(T1) >)(X(T2)− < X(T2) >) >























où N est le nombre total de tirs laser et l'indie n = 1, 2, ..., N représente
le n-ième tir. Ainsi Xn(T ) est le signal d'ion enregistré au temps de vol
T pour le n-ième tir. Lorsque tous les ions sont détetés, N = 50000 tirs
susent. Cependant, la disrimination angulaire du spetromètre introduit
une perte non négligeable de signal et onduit à augmenter le nombre N de
tirs jusqu'à 10
6
pour obtenir une bonne statistique. Toutefois, la réurrene
de 1 kHz du laser permet des temps d'aquisition relativement ourts. Le
ritère de onvergene est tel que l'expériene est arrêtée lorsque le oeient
de ovariane C2(T1, T2) ne varie plus ave le nombre de tirs.
La ovariane pour tous les ouples (T1, T2) se présente sous forme d'une
arte en fausses ouleurs illustrée par la arte de la gure 3.16 enregistrée ave
H2. Les deux spetres de protons X(T1) et X(T2) étant mesurés par le même
déteteur, la arte est symétrique par rapport à la droite T1 = T2. Cette arte
représente la diérene entre les fragments orrélés < X(T1)X(T2) > et les
fragments non orrélés < X(T1) >< X(T2) >. Lorsque C2(T1, T2) est nul,
les ions, arrivés aux temps T1 et T2 ne proviennent pas de la même voie de
fragmentation. Lorsqu'il ne l'est pas, les deux ions onernés sont orrélés.
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Fig. 3.16  Exemple de arte de ovariane enregistrée ave H2.
La forme et l'orientation des îlots de orrélation sont déterminées par
l'équation 3.18 et par la loi de onservation de l'impulsion. Comme l'impul-
sion initiale de la moléule est quasiment nulle, les signaux de ovariane sont
situés sur une droite T1+T2 = constante omme 'est le as sur la gure 3.16.
La vériation de la onservation de l'impulsion onstitue don un ontrle
eae de la méthode.
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Détermination des voies de fragmentation
Les îlots de ovariane permettent d'identier les ouples de fragments
issus des mêmes voies de fragmentation. La gure 3.16 fait apparaître la or-
rélation des ions H
+
f émis vers le déteteur ave les ions H
+
b émis à l'opposé.




. Par ontre, les pis d'ion
H
+




b dans le spetre de temps de vol ne sont
orrélés à auun autre pi d'ion H
+
. Ils proviennent don de la voie H
+
+ H,
où l'atome neutre H n'est pas déteté. Le spetre en énergie d'une voie de
fragmentation est obtenu grâe à la arte de ovariane de manière simi-
laire à la onversion des spetres de temps de vol en distribution d'énergie
inétique à la diérene près que l'on aura, ette fois, identié l'îlot orres-
pondant auparavant. La oupe de et îlot dans la diretion de onservation
de l'impulsion donne, en projetant la ourbe obtenue sur l'axe du temps de
vol, le spetre de temps de vol orrespondant. Ce dernier est transformé en
distribution d'énergie inétique en utilisant la relation 3.20 mais en rempla-
çant la distribution temporelle DT (T − T0) par le oeient de ovariane
C2(T1, T2). La ourbe en tiret de la gure 3.15 montre le signal des protons
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Chapitre 4
Eet de la durée d'impulsion
4.1 Introdution
Au ours des années et des avanées en physique des lasers, la durée
des impulsions laser a très fortement diminué. Protant de ette tendane,
de nombreuses études ont été menées en physique atomique et moléulaire
ave une résolution temporelle arue, du domaine des pioseondes [21, 58℄
à elui des femtoseondes [7, 59, 60℄ dans le domaine d'élairement qui






. Atuellement, les impulsions les plus
brèves dans le domaine du prohe infrarouge sont de 3, 8 fs [6℄ pour une
impulsion laser unique et 1, 6 fs en train d'impulsions [61℄ pour e même
domaine d'élairement. Les durées totales des impulsions s'approhant de
la durée du yle optique (τCO = 2, 67 fs à 800 nm), le hamp életrique
E(t) = E0.f(t). cos(ω.t+ ϕ) dépend fortement de la diérene de phase ϕ
entre la porteuse et son enveloppe temporelle. Cette diérene de phase est
ommunément appelée phase absolue. Divers travaux, tant théoriques [62, 63℄
qu'expérimentaux [64, 65℄ montrent l'importane de ette phase absolue dans
diverses branhes de la physique atomique et moléulaire, omme la généra-
tion d'harmoniques d'ordre élevé [66, 67℄ ou le ontrle ohérent de l'émision
d'életrons [68℄. De plus, il est désormais possible de ontrler expérimenta-
lement ette phase absolue via diérentes tehniques [69, 70℄.
Deux grandeurs sont utilisées ii pour dénir la durée d'une impulsion :
 la largeur à mi-hauteur (ou LMH) en élairement, exprimée en femto-
seondes.
 la durée totale de l'impulsion, exprimée en yles optiques.
Une impulsion laser entrée autour d'une longueur d'onde de 800 nm et de
10 yles optiques de durée totale a une largeur à mi-hauteur en élairement
d'environ 10 fs, e qui permet de faire un lien diret et simple entre la largeur
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Fig. 4.1  Élairement d'une impulsion d'une durée totale de 1 yle optique
ave une phase absolue ϕ = 0 et ϕ = π/2.
à mi-hauteur et la durée totale en yles optiques.
La gure 4.1 montre l'élairement normalisé en fontion du temps. Il
s'agit d'une impulsion de 1 yle optique de durée totale, l'une ave une
phase absolue ϕ = 0, l'autre ave ϕ = π/2 et leur enveloppe temporelle. Ce
sont es deux valeurs de la phase absolue qui engendreront les plus grandes
diérenes dans la dynamique d'ionisation des moléules. Le maximum du
premier élairement est 1 puisque, par dénition, il est en phase ave son
enveloppe. Le maximum du deuxième élairement n'est que de 0,43, tous les
autres paramètres restant identiques.
Ce hapitre étudie tout d'abord l'eet de la durée d'impulsion sur les
spetres d'énergie. La omplémentarité entre les résultats théoriques et ex-
périmentaux permet d'observer ette inuene sur un intervalle en durée
d'impulsion de 1 à 40 fs à 8×1014 W.m−2. L'évolution des baryentres en





. Ces résultats montrent une translation des spetres d'énergie
vers les basses énergies inétiques lorsque la durée de l'impulsion augmente.
Une analyse plus ne des spetres expérimentaux d'énergie est ensuite
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eetuée an de montrer que la moléule de dihydrogène peut onstituer un
moyen d'optimiser, in situ, la durée de l'impulsion.
Les outils théoriques sont également utilisés an d'analyser les probabi-







, durant l'interation ave l'impulsion laser. Les résultats
sont présentés pour les impulsions de 1 et 10 fs et permettent de mieux om-
prendre les méanismes aboutissant à la translation des spetres d'énergie.
Enn, l'inuene de la phase absolue sur les spetres d'énergie est étudiée
à diérentes durées. Pour des impulsions d'élairement rête 8×1014 W.m−2,
ette étude montre que ette phase joue un rle non négligeable pour des
durées inférieures à 4 fs, déplaçant les spetres de plus de 1 eV. L'inuene
de la phase absolue est ensuite déterminée pour les élairements de 2 et
3×1014 W.m−2. Ces résultats montrent que la phase absolue a une inuene
similaire à es élairments. La translation des spetres d'énergie, ausée par
la variation de la phase absolue, diminue lorsque la durée de l'impulsion
augmente.
4.2 Eet de la durée d'impulsion
Pour ette étude, les spetres d'énergie inétique des protons obtenus
pour diérentes durées d'impulsion sont représentés sur les gures 4.2 et 4.3.
La première présente les spetres d'énergie expérimentaux normalisés au pi
d'explosion oulombienne. Pour plus de larté, es ourbes expérimentales
ont été amputées des énergies les plus basses, orrespondant à la voie de
fragmentation H
+
+ H (dissoiation de l'ion moléulaire H
+
2 ). Dans e ma-
nusrit, les spetres d'énergie utilisant le signal d'ions total sont présentés
après identiation du pi d'ions H
+






La deuxième gure présente les distributions théoriques d'énergie iné-
tique normalisées, obtenues par alul ave des impulsions de durée totale
1, 2, 4 et 11 yles optiques. Un spetre, additionnel, entré autour de la
plus haute énergie est issu de la projetion, dans l'approximation soudaine,
de la fontion d'onde vibrationnelle v = 0 de H2 sur le potentiel oulombien
(voir paragraphe 2.3.2). Ce spetre orrespond à une explosion oulombienne
s'eetuant à la distane internuléaire d'équilibre après l'éjetion des deux
életrons de la moléule en un temps inniment ourt. Il peut don être
onsidéré omme engendré par une impulsion laser de type pi de Dira.
Eetuer la simulation ave une impulsion laser d'une durée de 40 fs n'a
pas été possible pour plusieurs raisons. En premier lieu, le temps de alul
est proportionnel à la durée de l'impulsion. De plus, augmenter ette durée
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a pour onséquene la propagation de la fontion d'onde sur une plus grande
région de l'espae. Cette ondition requiert d'augmenter la taille des grilles
de alul, e qui demande des ressoures plus importantes et, à nouveau, plus
de temps de alul.
Fig. 4.2  Spetres expérimentaux d'énergie inétique de protons issus d'im-
pulsions laser d'élairement rête I =8×1014 W.m−2 et de durées 10 et 40 fs.
Une translation laire des spetres vers les basses énergies est
visible quand la durée des impulsions augmente. Conrmant les tra-
vaux de Légaré et ollaborateurs sur D2 [71℄, ei indique que la distane
internuléaire est de plus en plus grande au moment de l'explosion oulom-
bienne et don que la moléule a de plus en plus le temps de s'étirer à mesure
que la durée de l'impulsion augmente.
An de quantier ette translation, les baryentres des ajustements gaus-
siens des diérents spetres d'énergie inétique des protons ont été reportés
sur la gure 4.4 en fontion de la durée totale de l'impulsion. Les baryentres
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Fig. 4.3  Spetres théoriques d'énergie inétique de protons issus d'impul-
sions laser d'élairement rête I =8×1014 W.m−2 et de phase absolue ϕ = 0
de durée totale variant de 1 à 11 yles optiques. Le spetre noté pi de Di-
ra représente le spetre qui serait obtenu pour une explosion oulombienne
instantanée eetuée à partir de la fontion d'onde initiale de H2, ϕ0, à l'état
vibrationnel v = 0.
issus des aluls à phase absolue ϕ = 0 sont représentés par les arrés noirs
et les points expérimentaux sont représentés par les triangles rouges. Sur
es derniers, les éarts-type en durée et en baryentre ont été indiqués.
L'évolution des baryentres suit alors une déroissane non linéaire.










. Cette fois, le omportement du baryentre est de type quasi-
linéaire. Ce hangement de omportement est en fait tout à fait ompatible
ave l'existene de deux régimes diérents, le premier à haut élairement et le
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Fig. 4.4  Évolution du baryentre des spetres d'énergie et son ajustement
par une déroissane non linéaire pour des impulsions d'élairement rête de
I = 8×1014 W.m−2 et de phase absolue ϕ = 0.
deuxième à bas élairement, omme le montrera le hapitre 5. Lorsque l'élai-
rement est élevé, l'impulsion peut réaliser l'ionisation double de la moléule
dans le même demi-yle optique. En diminuant l'élairement, l'impulsion
n'est plus à même de réaliser l'ionisation double diretement et ette ionisa-
tion se déroule alors sur plusieurs demi-yles.
Les largeurs à mi-hauteur des spetres d'énergie des gures 4.2 et 4.3 va-
rient. Large pour l'impulsion laser pi de Dira, elles rétréissent lorsque la
durée de l'impulsion augmente pour s'élargir à nouveau aux durées les plus
longues. Cette variation est le résultat de deux eets antagonistes. Lorsque
la durée de l'impulsion est très ourte (1 ou 2 fs), le paquet d'ondes, loalisé
à faible distane internuléaire, est projeté sur une partie à pente forte de la




. De e fait, le spetre d'énergie est étalé par
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Fig. 4.5  Baryentre des spetres d'énergie inétique des protons issus d'im-




et de phase absolue ϕ = 0
en fontion de la durée des impulsions. Un ajustement linéaire a été eetué
à partir de es données.
ette projetion. Puis, lorsque la durée de l'impulsion augmente légèrement
(4 à 6 fs), et eet, et par onséquent la largeur du spetre d'énergie, s'ame-
nuise. Enn, quand la durée de l'impulsion laser est nettement plus grande
(supérieure à 8 fs), 'est, ette fois, le paquet d'ondes lui-même qui s'étale
ar ses diérentes omposantes n'ont pas la même vitesse.
Cet eet sur les largeurs à mi-hauteur est également la ause du om-
portement de même type mesuré sur les spetres expérimentaux d'énergie,
présenté au paragraphe suivant.
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4.3 Optimisation expérimentale
Comme indiqué dans le hapitre 3, la rédution de la durée de l'impulsion
laser passe par une phase de ompression temporelle où les omposantes spe-
trales de l'impulsion sont remises en phase par l'introdution de dispersion
de temps de groupe. An d'optimiser le réglage du dispositif expérimental,
une surompensation de ette dispersion est eetuée dans le ompresseur.
Ensuite, un ajustement n de la dispersion est réalisé par la mise en plae en
amont de l'eneinte sous vide, d'une épaisseur de silie fondue de 0 à 5 mm,
par pas de 1 mm, introduisant une dispersion de temps de groupe positive de
36,1 fs
2
/mm. La gure 4.6 présente les 6 spetres expérimentaux d'énergie
inétique des protons issus des mêmes impulsions dont la durée de 10 fs est
mesurée à l'autoorrélateur interférométrique.
Fig. 4.6  Spetre expérimentaux d'énergie inétique de protons : optimisa-
tion in situ de la durée d'impulsion en ompensant la dispersion de temps de
groupe négative ave diérentes épaisseurs de silie fondue de 0 à 5 mm. La
durée de l'impulsion reomprimée ave une épaisseur de 3 mm est de 10 fs.
4.3. OPTIMISATION EXPÉRIMENTALE 65
Les èhes rouges, sur ette gure, désignent les baryentres des pis d'ex-
plosion oulombienne. Ils sont également reportés sur la gure 4.7. L'éart
maximal est de plus de 1 eV et l'épaisseur optimale de silie fondue est
de 3 mm. Les autres épaisseurs orrespondent à des durées d'impulsion plus
longues. L'explosion oulombienne orrespondante a don lieu à une distane
internuléaire moyenne plus grande. Ce raisonnement onrme les résultats
théoriques observés au paragraphe 4.2 dans lequel les durées d'impulsion et
les baryentres des spetres d'énergie sont liés.
Fig. 4.7  Paramètres aratéristiques des spetres d'énergie de la gure 4.6
en fontion de l'épaisseur de silie fondue : (N) rappel du baryentre des
spetres, (•) largeur à mi-hauteur et () nombre relatif d'ions entre 2 et
9 eV.
La gure 4.7 rassemble trois grandeurs physiques issues des spetres
d'énergie en fontion de l'épaisseur de silie fondue. Tout d'abord, les bary-
entres disutés plus haut y sont rappelés. Ensuite, les largeurs à mi-hauteur
sont représentées sur ette gure par les erles rouges. L'évolution de es
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largeurs rappelle elle des baryentres, semblant avoir une valeur maximale
à environ 2,5 mm de silie de part et d'autre de laquelle la largeur diminue.
Enn, les surfaes sous les spetres d'énergies, mesurées entre 2 et 9 eV
sont symbolisées par les arrés noirs en unités arbitraires. Ces aires sont
proportionnelles au nombre d'ions détetés dans et intervalle d'énergie. Bien
que le omportement général de es aires soit à l'opposé des deux autres
paramètres mesurés, une épaisseur de silie d'environ 2,5 mm semble être la
valeur limite. Lorsque l'épaisseur est diérente de ette valeur, la surfae, et
don le nombre d'ions, augmente. Par onséquent, dans les onditions de ette
étude expérimentale, le nombre d'ions du pi d'explosion oulombienne roît
ave la durée de l'impulsion. En eet, l'explosion oulombienne se fait alors
à une distane internuléaire plus grande. Le seuil d'ionisation diminuant, le
nombre d'ions produits augmente.
La mesure de es diérentes grandeurs physiques en fontion de l'épaisseur
de silie fondue montre que la valeur optimale d'épaisseur de silie fondue est
de 3 mm. La sensibilité de la moléule H2 aux légères variations de la durée
de l'impulsion permet don une optimisation de la durée d'impulsion.
4.4 Étude théorique de la dynamique tempo-
relle
L'analyse de la dynamique temporelle du paquet d'ondes nuléaire peut
se faire tout d'abord en représentant les probabilités d'ionisation simple et
double de H2 au ours du temps, introduites dans le paragraphe 2.3. Dans les
simulations, l'ionisation est onsidérée omme simple lorsque la fontion
d'onde életronique atteint les zones H
+
2 et orrespond à
H2 −→ H+2 + e−.
L'ionisation est omptée omme double lorsque la fontion d'onde éle-




. Ces dernières peuvent être atteintes de
manière non séquentielle, orrespondant à
H2 −→ H+ +H+ + 2e−,
ou de manière séquentielle par
H2 −→ H+2 + e− −→ H+ +H+ + 2e−.
Les diérentes zones sont rappelées sur la gure 4.8. Les spetres d'énergie
inétique de protons ont un lien ave l'ionisation double. En eet, l'énergie
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inétique des protons dans les spetres orrespond à la distane internuléaire
R à laquelle l'ionisation double s'est produite. Par onséquent, la densité de
probabilité de présene P (R) est proportionnelle au spetre d'énergie iné-
tique.
Fig. 4.8  Shéma des diérentes zones sur le plan (Oz1z2) à une distane
internuléaire R donnée. En vert et au entre, est représentée la zone H2.
Les bandes bleues, le long de haun des axes z1 et z2, illustrent les zones
H
+





bleues représentent l'ionisation double séquentielle. Les èhes vertes sym-
bolisent l'ionisation double non séquentielle (voir le hapitre 2 pour de plus
amples détails).
Les probabilités d'ionisation alulées sont représentées pour des durées
de 1 et 10 fs sur les gures 4.9 et 4.10 respetivement. Cette analyse est
eetuée à un élairement rête de I =8×1014 W.m−2 et une phase absolue
ϕ = 0. Le hamp életrique normalisé a été traé au-dessus sur la même
éhelle de temps. L'ionisation simple préède toujours temporellement l'ioni-
sation double. En eet, le seuil d'ionisation double (H2 → H+ +H+ + 2e−), de
45,3 eV, est trois fois plus élevé que elui de l'ionisation simple (H2 → H+2 + e−),
de 15,4 eV.







































Fig. 4.9  Probabilités d'ionisation simple et double de H2 en fon-
tion du temps pour une impulsion d'une durée de 1 fs, d'élairement
I =8×1014 W.m−2 et de phase absolue ϕ = 0. Au-dessus, est représenté
le hamp életrique normalisé orrespondant à ette impulsion.




































Fig. 4.10  Probabilités d'ionisation pour des paramètres laser identiques à
la gure 4.9 mais ave une durée d'impulsion de 10 fs.
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En outre, les probabilités d'ionisation simple et double de H2 augmentent
ave la durée des impulsions et parviennent à leur taux maximum rapide-
ment. Il est atteint à environ 70% de la durée de l'impulsion pour 1 fs et 43%
pour 10 fs. En eet, une interation plus longue ave un hamp laser intense
tend à ioniser de plus en plus la moléule et la saturation se produit rapi-
dement. À et élairement, la proportion de H
+
2 est prépondérante, quelle
que soit la durée de l'impulsion. À 10 fs, l'ionisation double augmente au
détriment de l'ionisation simple omme le montre la gure 4.11 où l'impor-
tane de l'ionisation double par rapport à l'ionisation simple est représentée
en fontion de la durée de l'impulsion laser.






















Durée de l'impulsion laser / fs
Fig. 4.11  Rapport entre les probabilités théoriques d'ionisation simple et
double en n d'impulsion laser en fontion de la durée de l'impulsion.
Les densités de probabilité nuléaires P (R, t) (équation 2.28) permettent
d'expliquer la translation des spetres d'énergie ave la durée d'impulsion.
Ces densités de probabilité assoiées à H2, H
+
2 et aux protons pour des durées
d'impulsion de 1 et 10 fs sont représentées, respetivement, sur les gures 4.12
et 4.13, sur une éhelle linéaire, en fontion de la distane internuléaire R
et du temps t. Ii enore, le hamp életrique normalisé est représenté pour
suivre la orrespondane entre le hamp et les diérentes densités.
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Fig. 4.12  Densité de probabilité de la partie nuléaire de la fontion d'onde
en fontion de la distane internuléaire R et du temps t pour une impulsion
d'élairement rête I =8×1014 W.m−2, de durée 1 fs et de phase absolue






. Au-dessus est représenté le hamp életrique
normalisé orrespondant à ette impulsion.
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des paramètres laser identiques à la gure 4.12, mais ave une durée d'im-
pulsion laser de 10 fs. Au-dessus est représenté le hamp életrique normalisé
orrespondant à ette impulsion.
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La prodution de H
+
2 et de H
+
n'est pas instantanée. Le régime étant
hautement non linéaire, les ionisations simple et double ont lieu autour des
maxima d'élairement laser, légèrement plus tard, le temps que les életrons






et que la moléule soit don onsidérée
omme étant simplement ou doublement ionisée. La moléule neutre disparaît
de façon omplémentaire aux produtions de l'ion moléulaire et des protons.
Les ionisations se font à haque demi-yle optique et sont aratérisées
par des variations importantes et loalisées temporellement. Ces variations,
pondérées par l'enveloppe de l'impulsion laser, sont aratérisées par des
îlots suessifs qui indiquent les dates d'ionisations simple et double.
Sur la gure 4.12, la moléule H2 reste à la distane internuléaire d'équi-
libre durant toute la durée de l'impulsion. L'homogénéité de la densité de
probabilité laisse supposer qu'il n'y a ni dissoiation ni exitation de H2.
Après l'instant t = 1, 4 fs, H2 disparaît progressivement pendant 0,4 fs, la
moléule neutre ayant été ionisée, une ou deux fois, presqu'en totalité.
L'ion moléulaire est alors réé à R = 1, 48 u.a., distane internu-
léaire légèrement supérieure à la distane internuléaire d'équilibre de H2,
Re = 1, 4 u.a.. Par onséquent, un paquet d'ondes vibrationnel se forme
et tend à augmenter la distane internuléaire vers elle d'équilibre de et
ion moléulaire R+e = 2 u.a.. L'ion moléulaire, tout omme les protons, sont
produits dans le front desendant de l'impulsion, vers 1,6 et 1,7 fs respeti-








En outre, les densités de probabilité de H
+





forme d'îlot. Absentes jusqu'à t = 1,6 fs, les deux espèes apparaissent ulté-
rieurement. Initialement, seule la moléule neutre est présente, il faut don
attendre que l'ionisation ommene pour voir apparaître l'ion moléulaire
et les protons. Ensuite, puisque es densités de probabilité sont des valeurs
instantanées, lorsque l'espèe orrespondante, bien que présente, n'est plus
produite, sa densité redevient nulle. La gure 4.9 montre que H
+
2 est présent
à 50% à t = 1, 6 fs et à plus de 80% à t = 2 fs. Par onséquent, les produtions
de H
+




diminuent alors rapidement, par saturation.
La densité de probabilité des protons est entrée autour de la distane
internuléaire R = 1, 64 u.a., supérieure à elle à laquelle est produit l'ion
moléulaire. Malgré la ourte durée d'impulsion, de 1 fs, une dynamique
nuléaire a pu être initiée et, en réation au hamp laser, la moléule a pu
ommener à s'étirer.
L'analyse de la gure 4.13 peut se faire en regard de la gure 4.12, à
laquelle elle est identique, sauf pour la durée de l'impulsion, qui est ette fois
de 10 fs.
À ette durée aussi, la moléule H2 reste à R = 1, 4 u.a. jusqu'à t = 7 fs.
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Par la suite, l'ionisation débute et H2 disparaît. Alors qu'à 1 fs, l'ionisation
s'eetue dans le front desendant, ii, la moléule neutre disparaît dans le
front montant. De plus, omme l'indique le trait rouge, une pente apparaît,
montrant que la moléule s'étire pendant l'ionisation. Le nombre plus grand
d'osillations laser que subit H2 lorsque le hamp laser arrahe les életrons
provoque également un eet d'exitation életronique. Cet eet est respon-
sable de l'élongation de la moléule neutre observée entre t = 7 fs et t = 9 fs.
Alors, l'ionisation est failitée et intervient avant que le hamp életrique
n'atteigne sa valeur maximale. À ause de la saturation en ionisation, la
moléule a été entièrement ionisée à t = 10 fs.
L'ion moléulaire est également produit, à 10 fs, à une distane internu-
léaire plus élevée qu'à 1 fs, passant de R = 1, 48 u.a. à R = 1, 75 u.a. C'est
le as également pour les protons, dont la distribution en distane internu-
léaire est entrée à R = 1, 64 u.a. à 1 fs et à R = 2, 2 u.a. à 10 fs. La durée
de l'impulsion augmentant, ave un élairement rête onstant, le front de
montée de l'impulsion est moins important. Par onséquent, les élairements
seuils d'ionisation simple et double sont atteints plus tardivement. Ce déa-
lage temporel laisse plus de temps pour l'interation entre le hamp laser et
la moléule. Les méanismes d'ionisation se déroulent don sur un plus grand
laps de temps. Les produtions de H
+
2 et des protons se font par vagues
suessives espaées d'un temps ∆t ≃ 1, 3 fs. Cette durée, orrespondant
à un demi-yle optique à 800 nm, signie que haque maximum du hamp
életrique, positif ou négatif, partiipe à la prodution de H
+





Finalement, la dynamique d'ionisation est très rapide. Entre le début de
l'ionisation de H2 et la n de l'apparition des protons, il s'éoule moins de
10 fs, soit moins de la moitié de la durée totale de l'impulsion laser. Cette
analyse est le résultat du développement du modèle théorique apable de
simuler la dynamique nuléaire de façon quantique et au ours de l'interation
entre l'impulsion laser et la moléule. Cette dynamique dépend fortement de
la durée de l'impulsion via le hamp életrique disponible pour ioniser la
moléule.
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4.5 Inuene de la phase absolue
À mesure que la durée de l'impulsion augmente, l'inuene de la phase
absolue est ensée être de moins en moins importante. En eet, quelle que soit
la durée de ette impulsion, une variation de la phase de π/2 entraîne toujours
un déalage de la porteuse d'un quart de période optique. Ce déalage est
visible sur la gure 4.1. C'est bien e qu'illustre la gure 4.14 sur laquelle
sont montrés les spetres d'énergie inétique normalisés pour des impulsions
de durée totale 1, 2 et 4 yles optiques, à ϕ = 0 et ϕ = π/2 et un élairement
rête de I =8×1014 W.m−2. Le déalage du spetre dû à la variation de la
phase absolue diminue quand la durée de l'impulsion augmente, passant de
plus de 1 eV à 0 eV.
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Fig. 4.14  Inuene de la phase absolue en fontion de la durée d'impulsion
pour un élairement rête de I =8×1014 W.m−2 sur des spetres d'énergie
inétique des protons.
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Cette inuene de la phase absolue porte également sur les probabili-
tés d'ionisation. En se onentrant sur la durée la plus ourte, il est ainsi
possible de omparer les diérentes probabilités pour lesquelles l'eet de la
phase absolue est le plus grand. La gure 4.15 représente les hamps éle-
triques normalisés et les probabilités d'ionisation simple et double au ours
du temps pour les deux valeurs de phase onsidérées, ϕ = 0 et ϕ = π/2.
Le hamp életrique de phase ϕ = 0 présente une osillation prinipale. Le
hamp de phase ϕ = π/2 en présente deux, d'amplitude représentant 65%
de l'osillation prinipale à ϕ = 0. De plus, la loalisation temporelle des
maxima des deux hamps est nettement modiée. Le maximum du hamp de
phase nulle est entré sur le milieu de l'impulsion laser, au temps t = 1, 33 fs.
Les deux maxima du hamp életrique en quadrature de phase se situent aux
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Fig. 4.15  Probabilités d'ionisation simple et double de H2 en fontion du
temps ave des impulsions laser de 1 yle optique de durée totale, d'élaire-
ment rête I = 8×1014 W.m−2. Ces probabilités sont représentées pour les
phases absolues ϕ = 0 et ϕ = π/2. Les probabilités d'ionisation double sont
représentées sur une éhelle logarithmique. Les hamps életrique orrespon-
dants sont représentés au-dessus, normalisés par rapport au maximum du
hamp de phase ϕ = 0.
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Ces diérenes en amplitude et en forme sont à l'origine des variations
observées sur les probabilités d'ionisation. Les diérenes dans l'ionisation
simple suivent elles des hamps életriques. Pour ϕ = 0, la probabilité pré-
sente une seule ontribution, produite par l'osillation prinipale du hamp
laser. Le point auquel la tangente à la probabilité est la plus grande se situe
à environ t = 1, 6 fs. Le retard de presque 0,3 fs est dû au temps néessaire
aux életrons pour atteindre la zone H
+
2 . Cei est valable pour l'ensemble des
probabilités d'ionisation présentées dans ette gure. La probabilité d'ionisa-
tion simple pour la phase ϕ = π/2 présente deux ontributions. La première
autour du temps t = 1, 3 fs et la deuxième entrée au temps t = 2, 3 fs. Les
maxima du hamp életrique orrespondant ayant une amplitude, en valeur
absolue, plus faible que elle du maximum du hamp de phase nulle, la pro-
babilité d'ionisation simple à la n de l'impulsion est également moindre. De
0,4 pour le premier, ette probabilité est de 0,85 dans le as d'un hamp de
phase nulle.
Les probabilités d'ionisation double présentent des diérenes de même
type. Quand la phase absolue est nulle, une seule ontribution est loalisée
autour de t = 1, 6 fs. Lorsque la phase vaut π/2, deux ontributions sont
visibles aux temps t = 1, 8 et 2,1 fs. Pour l'ionisation double aussi, la pro-
babilité en n d'impulsion est plus grande pour le hamp de phase absolue
nulle. Ces probabilités sont de 0,02 pour la phase ϕ = π/2 et de 0,05 pour
ϕ = 0.
En portant l'étude sur des élairements ompris entre 2×1014 W.m−2 et
8×1014 W.m−2, ette tendane se onrme globalement. La gure 4.16 a
pour absisse la durée de l'impulsion. Son ordonnée est la valeur absolue de
la diérene entre le baryentre du spetre d'énergie lorsque ϕ = 0 et lorsque
ϕ = π/2. Cela représente la translation du spetre d'énergie lorsque la phase
absolue varie, à élairement et durée onstants.
Seuls des nombres entiers de yles, 1, 2, 4 et 10, sont utilisés an de
omparer les mêmes élairements rêtes eetifs. Pour les trois élairements
onsidérés, la tendane est la même : l'éart entre les baryentres déroît
à mesure que la durée de l'impulsion augmente. Il peut être intéressant de
noter que et éart est systématiquement plus important à 3×1014 W.m−2.
Cela est dû au fait que et élairement orrespond à la transition entre les
deux régimes qui seront dérits au paragraphe 5.3.
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Fig. 4.16  Valeur absolue de la diérene entre le baryentre du spetre
d'énergie à ϕ = 0 et elui à ϕ = π/2 en fontion de la durée de l'impulsion,
pour des élairements de 2×1014 W.m−2, 3×1014 W.m−2 et 8×1014 W.m−2.
4.6 Conlusion
Les premiers résultats présentés dans e hapitre ont mis en évidene la
translation des spetres d'énergie vers les énergies plus basses lorsque la durée
de l'impulsion augmente. Les baryentres des diérents spetres ont ensuite
été portés en fontion de la durée de l'impulsion pour des élairements de
2×1014 et 8×1014 W.m−2. Une diérene dans l'évolution des baryentres a
ainsi pu être montrée. Cette diérene est mise en parallèle ave l'existene
d'un hangement de régime rapporté au hapitre 5.
De plus, il a été montré qu'une optimisation expérimentale est possible
grâe à la sensibilité de H2 aux faibles variations en durée d'impulsion. Ces
variations en durée sont réalisées par l'introdution de diérentes épaisseurs
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de silie fondue, qui modient les spetres d'énergie. Trois aratéristiques de
es spetres, le baryentre, la largeur à mi-hauteur et l'aire du pi d'explosion
oulombienne (proportionnelle au nombre d'ions), sont portées en fontion
de l'épaisseur de silie fondue. Les trois ourbes présentent un point optimal,
autour de 3 mm de silie, lorsque l'impulsion est la plus ourte dans l'eneinte
d'interation.
L'étude théorique de la dynamique d'ionisation simple et double de H2 per-
met de mettre en évidene les méanismes par lesquels la translation des
spetres d'énergie a lieu. L'ion moléulaire H
+
2 et les protons sont produits
par vagues par les demi-yles les plus intenses. Chaune de es vagues est
réée à une distane internuléaire plus élevée, résultant, à la n de l'inter-
ation, en un spetre d'énergie entré autour d'une énergie plus faible.
Enn, l'inuene de la phase absolue a été observée de façon théorique
sur des spetres d'énergie à 8×1014 W.m−2 ave des impulsions laser de
durée 1, 2 et 4 yles optiques puis étudiée sur un intervalle d'élairement de
2×1014 W.m−2 à 8×1014 W.m−2 pour des durées de 1 à 10 yles optiques.
Dans tous les as analysés, la tendane est globalement la même. La phase
absolue a une inuene moindre quand la durée de l'impulsion augmente.
Ce omportement est onforme à elui attendu ar le déphasage de ϕ = 0 à
ϕ = π/2 induit, quelque soit la durée de l'impulsion, une désynhronisation
d'un quart de yle optique entre la porteuse et son enveloppe temporelle.
Cette désynhronisation représente une plus grande proportion de la durée
lorsque l'impulsion omporte 1 yle optique que lorsqu'elle en omporte 10.
La translation des spetres d'énergie ausée par la variation de la phase
absolue de l'impulsion laser pourrait servir au ontrle de la phase. En eet,
les résultats du paragraphe 4.3 ont montré qu'une translation de 1 eV est
mesurable expérimentalement. Optimiser la phase au moyen des spetres
d'énergie issus de l'explosion oulombienne de H2 serait dès lors possible
pour des durées d'impulsion ultraourtes.
Chapitre 5
Eet de l'élairement laser
5.1 Introdution
L'élairement est un paramètre essentiel dans tous les phénomènes phy-
siques non linéaires. À titre d'exemple, il faut une dizaine de photons à 800 nm
pour atteindre le premier seuil d'ionisation de H2. Des travaux ont mon-
tré l'inuene de et élairement, par exemple, sur le taux d'ionisation de
H
+
2 [72℄ ou sur la génération d'harmoniques d'ordre élevé dans l'hélium [73℄.
Ce hapitre a pour objet l'étude, expérimentale et théorique, de la dynamique
de H2 en interation ave des impulsions laser d'élairements diérents. Les
résultats montrent le déplaement du spetre d'énergie inétique des pro-
tons vers des énergies plus élevées ave l'augmentation de l'élairement rête





Après avoir introduit la notion de front de montée, les résultats obtenus
expérimentalement et théoriquement seront présentés. Les outils théoriques
permettront ensuite d'analyser, au ours du temps et en fontion de la dis-
tane internuléaire, ette interation. Nous montrerons omment l'élaire-
ment joue sur la prodution de l'ion moléulaire et sur elles des protons.
5.2 Étude à 10 fs
Le front de montée est une notion importante quand il s'agit de omparer
des impulsions laser de même durée à des élairements diérents. Il peut être
déni, ii, par I0/τ où I0 est l'élairement rête et τ la durée de l'impulsion.
Cette dénition ne prend pas en ompte la forme temporelle en sinus arré
de l'enveloppe mais permet d'illustrer le raisonnement suivant. Un système
physique, telle une moléule de dihydrogène, soumis à un hamp laser ré-
agit diéremment selon l'élairement rête de e dernier. En eet, pour une
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Fig. 5.1  Enveloppe de l'élairement d'une impulsion laser de 10 fs de durée





même durée, deux impulsions d'élairements rête diérents atteindront un
même élairement en des temps diérents. Par exemple, la gure 5.1 montre





atteint son élairement maximal en 13,33 fs. Par ontre, une
impulsion de même durée et de même forme temporelle en sinus arré et
d'élairement 8×1014 W.m−2 atteindra 1014 W.m−2 en 5,4 fs. Cette dié-
rene engendrera don une dynamique moléulaire plus rapide pour de plus
forts élairements.
La gure 5.2 montre les spetres d'énergie inétique des protons obtenus





2×1014 W.m−2, 5×1014 W.m−2 et 8×1014 W.m−2 par une impulsion laser
de 10 fs. Les ourbes sont normalisées au pi d'explosion oulombienne et
superposées pour une meilleure lisibilité. Lorsque l'élairement augmente, il
y a une augmentation de l'énergie inétique autour de laquelle est entré le





à 5,4 eV pour 8×1014 W.m−2, omme l'illustrent les èhes plaées sur es
diérentes ourbes. Ce phénomène a, par ailleurs, déjà été observé pour N2
et O2 par notre équipe [74, 75℄ ainsi que par Rudenko et oll. [76℄ et Trump
et oll. [77℄.
Le modèle théorique permet d'expliquer e phénomène. En eet, les deux
életrons ainsi que la distane internuléaire R étant traités de façon quan-
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Fig. 5.2  Comparaison de spetres théoriques et expérimentaux d'éner-




, 2×1014 W.m−2, 5×1014 W.m−2 et
8×1014 W.m−2 pour des durées de 10 fs.
tique, il est possible d'analyser la densité de probabilité des diérentes espèes
en fontion de R et du temps. Les gures 5.3, 5.4 et 5.5 montrent ette den-
sité de probabilité, introduite au paragraphe 2.3, en fontion de la distane
internuléaire R et du temps t pour les espèes moléulaires H2, H
+
2 et pour





Les diérenes observées entre le alul théorique et la mesure expérimen-
tale des spetres d'énergie inétique aux bas élairements seront expliquées
au paragraphe 5.3 suivant.





ave une probabilité de survie de plus de 97% en
n d'impulsion laser. De plus, à et élairement, la distane internuléaire
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moyenne n'est pas onstante. Cela est dû à la réation d'un paquet d'ondes
vibrationnel. En eet, il est possible, par eet Raman, d'exiter H2 et réer
une superposition ohérente d'états vibrationnels diérents engendrant et
éart.
Ave un élairement de 8×1014 W.m−2, l'ionisation de H2 est quasiment
totale et ne laisse presque plus de moléule neutre. Cette ionisation inter-
vient entre 7 et 11 fs, soit avant le maximum d'élairement. Durant et
intervalle de temps, l'enveloppe de l'impulsion atteint des élairements de
2×1014 W.m−2 à 7×1014 W.m−2. Compte tenu du fait que la voie H+ +H+ ne
représente que 7% des espèes totales en n d'impulsion, la majeure partie
de H2 est alors ionisée en H
+
2 .
Cette diérene dans la quantité de H2 ionisé explique le rapport de l'ordre





à 8×1014 W.m−2 et à 1014 W.m−2 observée sur l'éhelle des gures 5.4
et 5.5. En eet, H2 étant enore l'espèe majoritaire à e dernier élairement,







En outre, un élairement plus important ionise plus tt et plus rapidement







raissent respetivement entre 11 et 16 fs et entre 12 et 18 fs alors qu'à l'élai-
rement le plus élevé, es mêmes espèes apparaissent respetivement entre 7
et 11 fs et entre 9 et 13 fs. En eet, les élairements seuils néessaires pour
délenher les ionisations sont atteints plus tt lorsque l'élairement est plus
élevé.
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Fig. 5.3  Densité de probabilité de H2 en fontion de la distane in-
ternuléaire et du temps à des élairements de a) I =1014 W.m−2 et b)
I =8×1014 W.m−2 pour une impulsion laser de durée 10 fs et une phase
absolue ϕ = 0.
Par onséquent, la distane internuléaire séparant les protons est plus
grande quand l'élairement est plus faible. Cei explique le déalage des
spetres vers des énergies inétiques plus faibles lorsque l'élairement di-




, les protons ap-
paraissent à une distane R omprise entre 2 et 3,5 u.a.. C'est dans ette
onguration, illustrée sur la partie a) de la gure 5.5, qu'apparaissent deux
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Fig. 5.4  Densité de probabilité de H
+
2 en fontion de la distane inter-
nuléaire et du temps pour les mêmes paramètres laser respetifs dans les
parties a) et b) que la gure 5.3.
ontributions en R. La première apparaît vers R = 2, 4 u.a. et la deuxième
à R ≃ 3, 4 u.a., e qui orrespond à des énergies inétiques de 5,6 et 4 eV,
en aord ave les ontributions du spetre d'énergie de la gure 5.2. Pour
8×1014 W.m−2, les protons de la voie H+ + H+ apparaissent entre 1,8 et
2,8 u.a..
Cette diérene peut s'expliquer par le raisonnement suivant. Pour les
deux impulsions, la réation de H
+
2 se fait à distane internuléaire quasiment
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en fontion de la distane
internuléaire et du temps pour les mêmes paramètres laser respetifs dans
les parties a) et b) que la gure 5.3.





ioniser une fois H2 de manière similaire à une impulsion à I = 8×1014 W.m−2.
A ontrario, le potentiel d'ionisation de H
+
2 étant le double de elui de H2, la
diérene d'élairement entre alors en jeu. L'impulsion de plus fort élaire-
ment peut ioniser l'ion moléulaire plus failement et don à distane inter-
nuléaire plus petite. L'impulsion de plus faible élairement ne peut ioniser
l'ion uniquement lorsque le potentiel d'ionisation de l'ion diminue, e qui est
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le as pour une distane R plus grande.
Ces diérenes sont uniquement le fait de la variation de l'élairement,
les autres paramètres restant inhangés dans le alul théorique. Cela montre
que l'élairement joue un rle majeur sur les spetres d'énergie inétique des
protons.
5.3 Étude à 4 yles optiques
La moléule H2 est ionisée une fois ou deux fois à haque demi-yle
optique si l'élairement instantané est susant. Lorsque le nombre de yles
optiques augmente, la dynamique de l'ionisation devient plus omplexe et les
résultats omme la densité de probabilité életronique ou nuléaire, sont plus
diiles à interpréter. Par onséquent, pour avoir une vision plus laire de la
dynamique de la moléule en interation ave une impulsion laser ultraourte,
il peut être utile de diminuer la durée de l'impulsion. Après avoir étudié l'eet
de l'élairement ave des impulsions de 10 fs, an de pouvoir omparer les
résultats expérimentaux et théoriques, ette inuene est analysée de façon
théorique ave des impulsions de durée totale 4 yles optiques. Cette durée
étant d'ores et déjà expérimentalement atteinte [6℄, ette étude permet don
de rester dans le domaine des durées atuellement réalisables.
Elle met en évidene deux régimes dans l'ionisation double de H2,
grâe aux gures 5.7 et 5.6 qui montrent les probabilités de présene pour
2,5×1014 W.m−2 et 4×1014 W.m−2 respetivement et qui sont aompa-
gnées de la dépendane temporelle du hamp életrique E(t). Dans les
deux as, la première ionisation se fait à la même distane internuléaire
R = 1, 6 u.a., et les trois ontributions prinipales sont produites à des temps
t1, t2 et t3 similaires. Pour 2,5×1014 W.m−2, es temps sont t1 = 4, 4 fs,
t2 = 5, 9 fs et t3 = 7, 2 fs, omme le montre la gure 5.7. À 4×1014 W.m−2,
gure 5.6, ils deviennent t1 = 4, 8 fs, t2 = 5, 9 fs et t3 = 7, 4 fs. Comme lors
de l'étude ave des impulsions de 10 fs, un élairement plus intense ionise
H2 plus rapidement, mais, ii, la diérene entre les deux élairements est
plus faible et les densités de probabilité en fontion de R et du temps sont,
pour H
+
2 , presque identiques.





permettent d'expliquer l'origine physique des es régimes. Ave l'élaire-





se fait dans le même demi-yle optique que elui de H
+
2 omme
l'indique la èhe rouge. Ce régime peut être appelé diret. Pour le plus
faible (gure 5.7), le pi de prodution de H
+
est déalé dans le temps par
rapport à elui de H
+
2 , déalage illustré par une autre èhe rouge. L'élai-
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rement étant moins important, l'impulsion laser ne peut ioniser deux fois la
moléule en un demi-yle optique et il lui est néessaire d'attendre le demi-
yle suivant pour parvenir à éjeter le deuxième életron. Ce régime est dit
retardé. Ce déalage laisse le temps à la moléule de ontinuer à s'étirer
avant d'être ionisée une nouvelle fois. Par onséquent, l'énergie inétique des
protons en résultant est plus faible.
Sur la gure 5.8, les deux régimes apparaissent également, de façon plus
globale grâe à l'extension de l'intervalle d'élairement étudié. Cette gure
représente les spetres d'énergie alulés pour des impulsions de 4 yles op-
tiques de durée totale et des élairements rête de 10
14
à 5×1014 W.m−2.
Un hangement de dynamique s'opère dans les ionisations de H2. La tran-
sition, lairement visible, s'eetue ii entre 3 et 4×1014 W.m−2. Au-dessus
de et intervalle, les spetres donnent des énergies de l'ordre de 6,5 eV. En-
dessous, le baryentre se situe vers 5,5 eV. La dynamique d'ionisation double
de H2 opère don une transition entre les deux régimes.
L'existene de es régimes a des impliations sur la dynamique moléu-
laire lorsque la durée des impulsions augmente. En eet, la généralisation de
es eets peut engendrer des régimes retardés sur plusieurs demi-yles
optiques. Ainsi apparaîtraient plusieurs maxima dans les spetres d'énergie
omme sur les spetres à 10
14
et 2×1014 W.m−2 de la gure 5.2. Les deux




ave des impulsions de 10 fs
de durée et orrespondant à R = 2, 4 et 3,4 u.a. (voir gure 5.2) trouvent
alors ii une expliation à leur origine physique. Les protons produits à la
distane R la plus ourte proviennent de la ontribution produite simultané-
ment alors que les protons produits à R plus élevé sont issus des ontributions
retardées.
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Fig. 5.6  Densité de probabilité de H2, H
+
2 et des protons en fontion
de la distane internuléaire R et du temps t pour une impulsion laser de
I =4×1014 W.m−2, de durée totale 4 yles optiques et de phase absolue
ϕ = 0. Au-dessus est représenté le hamp életrique orrespondant à l'impul-
sion laser.
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Fig. 5.7  Densité de probabilité de H2, H
+
2 et des protons en fontion
de la distane internuléaire R et du temps t pour une impulsion laser de
I =2,5×1014 W.m−2, les autres paramètres laser étant identiques à la -
gure 5.6. Au-dessus est représenté le hamp életrique orrespondant à l'im-
pulsion laser.
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Fig. 5.8  Spetres théoriques d'énergie inétique des protons pour des impul-




à 5×1014 W.m−2, pour une phase absolue ϕ = 0.
Expérimentalement, es deux pis n'apparaissent pas à ause des eets
de moyenne dus aux utuations de la phase absolue d'un tir à l'autre. Les
résultats du paragraphe 4.5 ont d'ailleurs montré l'importane de ette phase
absolue pour les impulsions ultraourtes. Aussi, la mise en évidene des ré-
gimes disutés i-dessus néessite le ontrle de la phase. En outre, le prol
expérimental en élairement de l'impulsion ne se limite pas à un seul élai-
rement tel qu'on peut le faire dans les aluls théoriques.
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5.4 Conlusion
Ce hapitre a, tout d'abord, été onsaré à l'étude de l'inuene de l'élai-
rement sur la dynamique de l'ionisation simple et double de H2 ave des
impulsions laser de 10 fs de durée an de pouvoir omparer les résultats ex-
périmentaux et théoriques. Il a été montré que le modèle théorique reproduit
bien le fait, observé expérimentalement, que ette dynamique est plus rapide
quand l'élairement roît. Cette variation dans la dynamique s'observe par
la translation vers les énergies plus importantes du pi d'explosion oulom-
bienne dans les spetres d'énergie lorsque l'élairement augmente.
Les diérentes voies de fragmentation ont ensuite été analysées grâe
à l'étude théorique de la dynamique nuléaire. La translation des spetres
d'énergie implique que la moléule de dihydrogène est susamment sensible
aux impulsions laser de durées inférieures ou égales à 10 fs pour réagir à la mo-






De plus, les résultats théoriques ont permis de mettre en évidene deux
régimes diérents dans la dynamique de l'ionisation double de H2, en fontion
de l'élairement. Ils l'ont été par l'utilisation d'impulsions de 4 yles optiques
de durée totale, durée déjà expérimentalement atteinte. Le seuil de transition
entre les 2 régimes se situe vers 3,5×1014 W.m−2. Au dessus de e seuil, le
régime est diret et la prodution de protons a lieu dans le même demi-yle
optique que elle de H
+
2 . Pour des élairements inférieurs au seuil, l'ionisation
double est retardée par rapport à l'ionisation simple et intervient au demi-
yle optique suivant.
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Chapitre 6
Sensibilité de H2 à un piédestal
6.1 Introdution
Dans e hapitre, l'étude expérimentale et théorique de H2 soumis à des
impulsions laser de même durée à mi-hauteur mais de formes diérentes
montre que ette moléule est très sensible à la forme temporelle de l'im-
pulsion laser et peut éventuellement servir d'outil diagnosti de la qualité de
l'impulsion laser. En eet, une impulsion laser peut présenter un piédestal
ainsi que le montre la gure 6.1 qui présente deux signaux d'autoorrélations
interférométriques (voir paragraphe 3.4.3) diérents. Ces piédestaux, malgré
leur faible amplitude, perturbent H2 susamment pour altérer les spetres
d'énergie et ainsi permettre leur détetion.
Dans e hapitre, des expérienes à une impulsion mettront, tout d'abord,
en évidene ette altération qui sera ensuite expliquée par des expérienes de
type pompe-sonde. Les résultats théoriques seront également présentés an
de onrmer l'analyse expérimentale. L'étude du paquet d'ondes nuléaire
au ours du temps permet également de mieux omprendre la façon dont la
moléule réagit aux deux types de forme d'impulsion.
6.2 Résultats expérimentaux
6.2.1 Expériene à une impulsion
En premier, des expérienes à une impulsion unique ont été réalisées.
La gure 6.2 montre les spetres d'énergie inétique sur une éhelle logarith-
mique pour une impulsion optimisée en pointillés bleus et pour une impulsion
non optimisée en trait plein rouge. Le déréglage de ette impulsion est
eetué en ne ompensant pas exatement le déphasage des diérentes om-
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Fig. 6.1  Signal d'autoorrélation interférométrique a) d'une impulsion la-
ser ne présentant pas de piédestal b) d'une impulsion laser présentant un
piédestal.
posantes spetrales de l'impulsion dû à la dispersion de temps de groupe tout
au long de sa propagation dans la bre reuse.
Sur la gure 6.2, la diérene la plus notable se trouve dans l'apparition
d'un pi autour de 3 eV pour l'impulsion déréglée alors que le spetre d'éner-
gie issu de l'impulsion optimisée montre une nette séparation entre les protons
issus de la voie H
+





et 8 eV. La modiation de la forme de l'impulsion a don donné naissane
à un pi d'énergie plus basse que le pi prinipal d'explosion oulombienne.
Des expérienes de type pompe-sonde ont ensuite été réalisées dans le but
d'obtenir des renseignements sur la forme altérée de ette impulsion.
6.2.2 Expériene de type pompe-sonde
Ces expérienes à deux impulsions ont pour but de montrer que le pi
à 3 eV observé ave l'impulsion unique non optimisée provient d'une al-
tération de la forme temporelle de l'impulsion laser. Pour ela, deux impul-
sions d'une durée de 10 fs, optimisées et présentant une trae d'autoorré-
lation interférométrique sans piédestal sont envoyées vers la zone d'intera-
tion. La première, la pompe a un élairement rête de 1,4×1015 W.m−2. Un
délai de 24 fs est réé avant d'envoyer la sonde dont l'élairement est de
3,4×1013 W.m−2.
La gure 6.3 représente les diérents spetres d'énergie sur une éhelle
logarithmique. La ourbe en tirets bleus illustre l'impulsion pompe et elle
en pointillés noirs est la distribution d'énergie inétique issue de la sonde
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Fig. 6.2  Spetre expérimental d'énergie inétique de protons pour une
impulsion unique de 10 fs et un élairement de I =3,2×1015 W.m−2. En
traits pointillés bleus est représenté le spetre issu d'une impulsion laser
optimisée. La ligne ontinue rouge illustre le spetre issu d'une impulsion
non optimisée, 'est-à-dire dont la dispersion de temps de groupe n'a pas
été ompensée exatement.
seule. La sonde est trop faible pour produire seule, de manière signiative,





et 8 eV) ont un signal plus petit que elui de l'impulsion pompe d'un fateur
prohe de 10
5
et les protons issus de la dissoiation de H
+
2 (entre 0 et 2 eV)
y sont 1000 fois moins nombreux. Le signal de la pompe seule ressemble for-
tement au spetre d'énergie de l'impulsion optimisée de la gure 6.2 puisque
les deux impulsions sont optimisées et qu'elles sont sensiblement du même
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élairement.
Fig. 6.3  Spetres expérimentaux d'énergie inétique de protons issus d'une
impulsion d'élairement I = 1,4×1015 W.m−2, dite pompe, d'une impul-
sion d'élairement 3,4×1013 W.m−2, dite sonde et de la suession de la
pompe puis la sonde, espaées de 24 fs. En pointillés noir se trouve le spetre
issu de la sonde seule. En tirets bleus est représenté le spetre issu de la pompe
seule et en traits pleins rouges est illustrée le spetre issu de la pompe suivie
de la sonde.
En trait plein rouge se trouve le spetre d'énergie produit par la pompe
suivie de la sonde ave un retard de 24 fs entre les entres des deux impulsions.
Le pi à 3 eV apparaît à nouveau omme sur la distribution d'énergie de
l'impulsion non optimisée de la gure 6.2. La pompe génère des protons dont
le signal est visible sur les spetres d'énergie, mais l'interation entre H2 et
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ette impulsion engendre également des ions moléulaires H
+
2 . Ces ions, sous
l'inuene du hamp laser, ommenent alors à s'étirer. Le délai de 24 fs entre
les deux impulsions leur permet de ontinuer à s'allonger avant d'être ionisés
par la sonde. Cette dernière est en prinipe trop faible pour les ioniser seule
mais ils ont maintenant atteint l'intervalle de distane internuléaire ritique
dans lequel l'eet d'ionisation augmentée par résonane de harge agit. Cet
eet failite grandement l'ionisation de H
+
2 par la sonde. Comme et eet
agit pour des distanes internuléaires relativement grandes, le pi engendré
le sera à des énergies inétiques relativement petites.
La similitude entre les spetres d'énergie issus de l'impulsion unique non
optimisée et de l'expériene pompe-sonde suggère don que la réponse
moléulaire de H2 est très sensible à la qualité temporelle de l'impulsion
laser.
6.3 Résultats théoriques
Les résultats théoriques présentés i-après vont permettre d'obtenir une
onrmation de e qui a été observé dans les expérienes. En outre, ertains
outils théoriques permettent de suivre dans le temps la dynamique d'ionisa-
tion et aident ainsi à omprendre la physique sous-jaente à la sensibilité de
H2 à la forme de l'impulsion. Pour des raisons pratiques, il n'a pas été possible
de simuler deux impulsions de 10 fs séparées temporellement de 24 fs. En ef-
fet, ette simulation aurait néessité trop de temps de alul et de ressoures
informatiques. Ii est simulée une pré-impulsion peu intense qui ne délenhe
pas l'explosion oulombienne mais qui permet l'ionisation simple de la molé-
ule. Une seonde impulsion, plus intense et déalée dans le temps, provoque
alors l'explosion oulombienne. Les impulsions simulées ont une durée totale









6.3.1 Spetres d'énergie inétique
La gure 6.4 montre les élairements des impulsions simulées. La si-





tandis que la simulation ave pré-impulsion ontient les deux,
séparées d'environ 11 fs. Les spetres d'énergie engendrés par es deux simu-
lations sont présentés sur la gure 6.5. Les résultats rappellent qualitative-
ment eux des expérienes. Sans la pré-impulsion, la distribution d'énergie
inétique des protons présente un pi unique pour l'explosion oulombienne,
entré autour d'une énergie inétique d'environ 7 eV, plus grande que dans
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utilisées dans les aluls. Chaune des deux
impulsions a une durée totale de 4 yles optiques et une phase absolue ϕ = 0.
Les impulsions sont séparées de 11 fs.
l'expériene orrespondante puisque l'impulsion est de durée plus ourte.
Puis, quand une pré-impulsion d'élairement dix fois moindre est ajoutée,
un pi d'énergie plus faible, à 5 eV, apparaît. L'énergie inétique du pi à
5 eV orrespond à une explosion oulombienne de la moléule à une distane
internuléaire de 2,72 u.a, soit 1,3 u.a. au-delà de la distane internuléaire
d'équilibre de H2. L'eet CREI est la ause de l'ampliation de e pi, lui
permettant d'atteindre une amplitude omparable à elle du pi prinipal,
le doublage de la durée étant la ause de l'ampliation globale de l'inten-
sité du spetre d'énergie. Bien que et eet soit généralement onstaté à des
distanes internuléaires R plus élevées, les résultats théoriques sur H+2 de
la référene [29℄, eetués pour des onditions prohes, montrent que l'am-
pliation de l'ionisation entre la distane internuléaire d'équilibre Re et
Re + 1, 3 u.a. est d'environ un ordre de grandeur. Enn, un troisième pi de
très faible amplitude est apparu à 1,8 eV, suggérant l'apparition d'un mé-
anisme d'ionisation des fragments issus de la voie de dissoiative H
+
+ H
initialement réés par la pré-impulsion. Cette interprétation sera onrmée
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au paragraphe suivant.
Fig. 6.5  Spetres théoriques d'énergie inétique des protons issus de l'im-
pulsion de la gure 6.4 ave (en traits pleins noirs) et sans (en tirets rouges)






Les probabilités d'ionisations simple et double de la moléule H2 en fon-
tion du temps (gure 6.6) permettent d'étudier la dynamique temporelle de
son interation ave deux impulsions laser onséutives. À la n de la simula-
tion, la moléule neutre a été entièrement ionisée (voir tableau 6.1). Enn, e
sont essentiellement les trois osillations les plus intenses de la pré-impulsion
et de l'impulsion prinipale qui partiipent aux ionisations de H2.
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Ionisation simple Ionisation double
94,5 % 5,5 %
Tab. 6.1  Tableau des probabilités d'ionisations simple et double à l'issue de
la simulation omprenant deux impulsions laser de 4 yles optiques de durée














































Fig. 6.6  Probabilité d'ionisation simple et double de H2 en fontion du








, de 4 yles optiques de durée totale et de phase absolue
ϕ = 0. L'élairement orrespondant est représenté au-dessus en fontion du
temps.
La gure 6.7 présente l'élairement de la pré-impulsion puis de l'impul-
sion prinipale en fontion du temps. En-dessous, et synhronisées temporel-
lement, se trouvent les densités de probabilité du paquet d'ondes nuléaire en
fontion de la distane internuléaire et du temps pour H2, H
+
2 et les protons.
L'analyse de ette gure donne des informations sur les diérents hemins
que prend le paquet d'ondes nuléaire, sous l'inuene du hamp laser. La
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moléule neutre est déjà perturbée par la pré-impulsion. Cette perturbation
explique que le pi à haute énergie se déale de 7 à 6,5 eV lorsque la pré-
impulsion est présentée. En eet, une osillation globale de H2 est visible sur
la gure 6.7, osillation pouvant être attribuée à une superposition ohérente
d'états vibrationnels exités par eet Raman. Cette exitation peut onduire,
dès lors, à une faible augmentation de la distane internuléaire, qui se ré-
perutera lors de l'ionisation de la moléule sur le spetre d'énergie. De plus,
suite à ette perturbation par la pré-impulsion, une partie de la fontion
d'onde de H2 s'étire jusqu'à une distane internuléaire de 5,5 u.a., orres-
pondant à un proessus de dissoiation dans une voie de type H + H. Mais
e sont surtout les osillations les plus intenses de l'impulsion qui ionisent
H2 et forent la moléule à s'étirer.
L'ion moléulaire, sur la gure 6.7, est don réé une première fois par
la pré-impulsion aux alentours de t = 6 fs et deux hemins sont visibles. Le
premier hemin, où l'ion H
+
2 s'étire jusqu'à 6,5 u.a. prégure le pi à 1,8 eV
du spetre d'énergie et sur lequel nous reviendrons au paragraphe suivant.
Le deuxième hemin orrespond à la prodution de l'ion moléulaire entre
10 et 14 fs, s'étirant de 2 à 3,5 u.a. en distane internuléaire. Mais e anal
a une intensité de trois ordres de grandeur inférieure au anal de H
+
2 réé
par l'impulsion prinipale à partir du temps t = 13, 5 fs à une distane
internuléaire similaire. La distane internuléaire des ions moléulaires réés
dans e hemin augmente jusqu'à la n de la simulation et les ontributions
générées par haune des trois pis en élairement sont d'ailleurs visibles sur
la gure orrespondante.
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Fig. 6.7  Densité de probabilité nuléaire, sur une éhelle logarithmique,







en interation ave une suite de deux impulsions laser. Chaune
a une durée totale de 4 yles optiques, une phase absolue ϕ = 0. Elles









. Au-dessus est représenté l'élairement
orrespondant à es impulsions en fontion du temps.
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en fontion de la distane internuléaire R et du temps et élai-
rement de l'impulsion laser sans pré-impulsion pour les mêmes paramètres
laser que la gure 6.7.




, sur la gure 6.7, ave le
spetre ave pré-impulsion de la gure 6.5. Ce spetre d'énergie présente
trois pis à 6,5 eV, 5 eV et 1,8 eV qui orrespondent à une explosion ou-
lombienne à une distane, respetivement, de 2,1 u.a., 2,7 u.a. et 7,5 u.a..
Ces distanes sont repérées sur la gure 6.7 par les traits rouges horizontaux,
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respetivement, 1, 2 et 3.
La pré-impulsion ontribue à l'ionisation double de H2, mais faiblement.
Ensuite, l'impulsion prinipale interagit ave toutes les espèes moléulaires
présentes, notamment ave les ions moléulaires produits par la pré-impulsion
qui se sont étirés jusqu'à 6,5 u.a.. Ce sont es ions qui, une fois ionisés, sont




au temps t ≃ 13 fs.
Parmi et îlot de protons issus d'une ionisation double séquentielle, la partie
à grande distane internuléaire, entre 5 et 10 u.a., orrespond, omme le
montre le trait rouge numéro 3 au pi d'énergie inétique entré autour de
1,8 eV. La partie omprise à ette date entre 2 et 4,5 u.a. est aussi noyée
dans le signal de protons produit par l'impulsion prinipale.
La majorité des protons est produite par l'impulsion prinipale, entre





en même temps et de la même façon par ette impulsion. Cependant, la
pré-impulsion a déjà perturbé le système moléulaire et 'est la raison pour
laquelle le spetre d'énergie présente deux pis prinipaux. Le plus énergé-
tique des deux, situé à 6,5 eV, soit R =2,1 u.a., et repéré par le trait rouge
numéro 1 est formé par les deux ontributions majeures à t = 15 et 16,5 fs,
suite aux deux maxima en élairement orrespondants. Le pi à 5 eV est
lui formé par le maximum en élairement situé à t = 17 fs qui rée une
ontribution dans la prodution des protons à t = 18 fs pour une distane
internuléaire de 2,7 u.a., mise en évidene par le trait rouge numéro 2.
An de pouvoir séparer les inuenes de l'impulsion prinipale et de la
pré-impulsion sur le spetre d'énergie, et don sur la dynamique nuléaire





) ave la gure 6.8. Cette dernière est identique à la première mais
pour une impulsion laser sans pré-impulsion. Dans ette onguration aussi,
seules les trois osillations prinipales en élairement partiipent à l'ionisation
double.




(soit les 3 îlots)
y sont générées en dessous de 2,7 u.a., distane repérée par le trait rouge
numéro 2. L'îlot situé à la plus grande distane internuléaire est entré
autour de 2,1 u.a., e qui orrespond à une explosion oulombienne de 6,5
eV. Les autres îlots sont situés à une distane R = 1, 9 u.a., soit 7,1 eV. Ces
valeurs sont tout à fait ompatibles ave le spetre d'énergie de l'impulsion
unique de la gure 6.5 présentant un seul pi à 7 eV. Cei explique pourquoi
le spetre d'énergie sans pré-impulsion est entré autour d'une énergie plus
grande. En eet, il n'y a pas eu de pré-impulsion pour venir perturber H2 :
auune dynamique nuléaire pouvant augmenter la distane internuléaire
n'a pu être initiée avant l'impulsion prinipale.
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6.4 Conlusion
Ce hapitre a été onsaré à l'étude expérimentale et théorique de l'in-
uene de la forme temporelle d'une impulsion laser sur la dynamique nu-
léaire de H2 par l'intermédiaire des spetres d'énergie inétique et des den-
sités de probabilité en fontion du temps.
Expérimentalement, les spetres d'énergie inétique issus d'une impulsion
laser unique d'une durée de 10 fs montrent l'apparition d'un pi seondaire
à plus basse énergie lorsqu'une impulsion non optimisée est utilisée. Ce
déréglage est eetué en ne ompensant pas exatement la dispersion de
temps de groupe de l'impulsion en sortie de bre. Ce pi seondaire est re-
produit par une expériene pompe-sonde dans laquelle la dispersion de
temps de groupe de haque impulsion est optimisée. Le délai de 24 fs entre la
pompe et la sonde laisse le temps à la moléule de s'étirer avant d'interagir
ave la deuxième impulsion. En outre, la moléule atteignant la distane ri-
tique, l'eet CREI augmente l'ionisation engendrant e pi seondaire. Cette
similitude suggère que le pi seondaire est dû à la présene d'un piédestal
dans la forme de l'impulsion non optimisée.
De façon théorique, des simulations à impulsion unique et à deux im-
pulsions ont aussi été réalisées. Lorsque l'impulsion prinipale est préédée
d'une pré-impulsion d'élairement 10 fois moindre, l'apparition d'un pi se-
ondaire est également observée. Les outils théoriques, permettant d'étudier
la dynamique nuléaire durant l'impulsion, ont permis d'attribuer l'origine
physique de e pi seondaire à l'ionisation d'une partie de la moléule H2 par
la pré-impulsion. Là enore, l'eet CREI failite l'apparition de e pi.
Les résultats expérimentaux et théoriques présentent don une forte ana-
logie permettant d'appuyer l'hypothèse selon laquelle la moléule de dihydro-
gène est très sensible à la qualité temporelle de l'impulsion laser, et H2 peut
don servir d'outil diagnosti utile au réglage des impulsions ultraourtes.




En hamp laser intense, l'éjetion des életrons ne suit pas néessairement
un shéma séquentiel où, par dénition, le premier életron est arrahé suivi
du deuxième. Les deux ionisations peuvent être orrélées et avoir ainsi une
inuene mesurable sur le spetre des protons issu de l'explosion oulom-
bienne. Deux méanismes sont suseptibles de se présenter. Le premier est
une éjetion simultanée des deux életrons, sous la forme d'une ionisation
double non séquentielle direte. Cette voie donne des protons dont l'éner-
gie est la plus prohe de l'énergie limite de la répulsion oulombienne (elle
qui équivaudrait à une explosion oulombienne à la distane internuléaire
d'équilibre de H2), omme le montre le paragraphe 7.2.1. Le deuxième méa-
nisme, l'ionisation double non séquentielle indirete, peut s'expliquer par
un modèle de reollision en 3 étapes [28, 78℄ tel que l'illustre la gure 7.1.
Le hamp laser modie le potentiel de l'état fondamental de H2 et failite
ainsi, par eet tunnel, l'éjetion du premier életron (gure 7.1, étape 1). Ce
dernier est aéléré dans le hamp laser et retourne vers les noyaux quand
la diretion vers laquelle pointe le hamp életrique s'inverse (gure 7.1,
étape 2). L'étape 3 de la gure 7.1 illustre les trois phénomènes possibles
engendrés par e méanisme de reollision. L'életron peut se reombiner
ave l'ion moléulaire, e qui engendre l'émission d'un photon dont l'énergie
est la somme de son énergie d'ionisation et de l'énergie inétique qu'il a ga-
gnée dans le hamp laser (proportionnelle à l'énergie pondéromotrie). C'est
le phénomène de génération d'harmoniques d'ordre élevé. La fréquene du
photon émis est un multiple impair de elle des photons du laser à l'origine
de ette génération d'harmoniques. En eet, l'interation dipolaire életrique
ne peut oupler que des états dont les fontions d'onde sont de symétries
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Fig. 7.1  Shéma du modèle en 3 étapes du méanisme de reollision[28, 78℄.
opposées. En onséquene, lorsque le système revient dans le même état de
départ, le nombre total de photons mis en jeu, photons absorbés et photon
harmonique émis, doit être pair. L'életron peut aussi subir une diusion
ave le ÷ur ionisé et ainsi gagner à nouveau de l'énergie inétique. Enn, il
peut interagir ave le deuxième életron pour amorer une ionisation double,
appelée non séquentielle ar les deux életrons sont orrélés, mais indirete
ar elle se produit en plusieurs étapes suessives (ionisation simple, reol-
lision puis ionisation double). Cette suession d'étapes se répète à haque
demi-période du yle optique, soit toutes les 1,3 fs, e qui produit, là en-
ore, des protons d'énergie élevée. Ce méanisme néessite une polarisation
linéaire du laser [8, 79℄.
Les méanismes d'ionisation double direte et par reollision seront mis
en évidene de façon théorique grâe à l'analyse des dynamiques nuléaire et
életronique. De plus, an de montrer l'importane du rle de la reollision
dans le méanisme du même nom, une analyse omparative sera faite entre
deux impulsions laser de même aratéristiques générales mais dont l'une est
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modiée de façon à empêher le méanisme de reollision. Enn, des résultats
expérimentaux montrent que l'on peut aussi déteter expérimentalement l'io-
nisation double non séquentielle, à partir de spetres de protons à ondition
d'utiliser des impulsions ultraourtes.
7.2 Mise en évidene des diérents méanismes
La mise en évidene de es méanismes passe par l'utilisation d'impul-
sions laser les plus simples possibles. Chaque demi-période du hamp éle-
trique ajoute à la omplexité des résultats à analyser, il faut don utiliser les
impulsions les plus ourtes possibles, soit ii 1 yle optique de durée totale.
Il faut également que l'élairement soit susamment élevé pour arraher les
deux életrons simultanément. C'est pourquoi le hoix s'est ii porté sur un
élairement de I =7×1014 W.m−2. Enn, pour étudier le méanisme de re-
ollision, il faut que le hamp életrique de l'impulsion présente deux maxima
de signes opposés. C'est le as d'une impulsion de 1 yle optique de durée
totale et de phase absolue ϕ = π/2. Conrètement, l'analyse des résultats se
fait par les diérents outils théoriques introduits dans le paragraphe 2.3.
L'étude des méanismes d'ionisation double débutera par l'analyse de la
dynamique induite par une impulsion laser de phase absolue ϕ = 0 dont
les méanismes sont moins omplexes pour ensuite étudier elle induite par
une impulsion de phase absolue ϕ = π/2 et ainsi aborder le méanisme de
reollision.
7.2.1 Ionisation double direte
La gure 7.2 montre les probabilités d'ionisation simple et double de H2,
en fontion du temps, lorsque ette moléule est soumise à une impulsion
laser de durée totale de 1 yle optique et de phase absolue nulle. Le hamp
életrique de ette impulsion est également représenté, sur la même éhelle
temporelle. Ce hamp permet d'étudier l'ionisation double direte puisqu'il
est essentiellement omposé d'un pi prinipal qui ne fera qu'éloigner les deux
életrons des protons. La probabilité d'ioniser une fois la moléule neutre est
omposée de deux parties.
La première, entre 0,5 et 1 fs, est faible et est due au minimum loal
du hamp életrique à 0,5 fs. La deuxième est la ontribution majeure à la
prodution de H
+
2 . Elle est due au pi prinipal du hamp. La probabilité
d'ionisation double ne présente qu'une seule ontribution. En eet, ter les
deux életrons est plus diile et ette fois-i, le premier minimum loal
du hamp életrique ne sut plus. Ces hypothèses sont onrmées par la
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Fig. 7.2  Probabilité d'ionisation simple et double de H2 en fontion du
temps pour une impulsion d'élairement rête I =7×1014 W.m−2, de du-
rée totale 1 yle optique et de phase absolue ϕ = 0. Le hamp életrique
orrespondant est également représenté.
gure 7.3. Celle-i représente les densités de probabilités P (R, t), introduites
au paragraphe 2.3.3, en fontion de la distane internuléaire R et du temps






. L'ionisation double direte est visible ar l'ion
moléulaire et les protons sont produits en même temps. L'ion H
+
2 est produit
à R = 1, 5 u.a., et le paquet d'ondes ainsi formé tend ensuite vers la distane
internuléaire d'équilibre.
La dynamique életronique donne une autre vision de es phénomènes
physiques. La gure 7.5 montre les densités de probabilité életronique
P (z1, z2) (voir paragraphe 2.3.4) à deux instants partiuliers, t = 0, 74 fs
et t = 1, 66 fs. Juxtaposé, le hamp életrique de l'impulsion permet, grâe
aux èhes rouges, de repérer les instants hoisis pour l'analyse. Enn, pour
la représentation graphique de es distributions életroniques, la distane
internuléaire de R = 2, 2 u.a. a été hoisie.
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Fig. 7.3  Densité de probabilité nuléaire P (R, t) en fontion de la distane







laser identiques à la gure 7.2. Au-dessus est représenté le hamp életrique
normalisé orrespondant à ette impulsion.
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Fig. 7.4  Shéma des diérentes zones sur le plan (Oz1z2) à une dis-
tane internuléaire R donnée. En vert et au entre, est représentée la zone
H2. Les bandes bleues, le long de haun des axes z1 et z2, illustrent les
zones H
+





èhes bleues représentent l'ionisation double séquentielle. Les èhes vertes
symbolisent l'ionisation double non séquentielle.
Le shéma 7.4 est utile an de rappeler que les grilles de alul, pour une







quent, l'étude de la dynamique életronique onsistera à analyser le hemin
que les életrons empruntent pour engendrer l'explosion oulombienne. Il
s'agira soit de l'ionisation double séquentielle, en passant par H
+
2 avant d'at-




, soit de l'ionisation double non séquentielle, par





À t = 0, 74 fs, soit juste après le minimum loal du hamp életrique sur
la partie (a) de la gure 7.5, le hamp provoque l'ionisation simple de H2 et
pas d'ionisation double. Le hamp étant négatif pour t ≤ 0, 74 fs, les életrons
se sont dirigés vers les z positifs et les deux bras observés sont haun le long
d'un des axes z, e qui signie que seule la zone H+2 a été atteinte.
À 1,66 fs (voir la partie (b) de la gure 7.5), le maximum du hamp est
alors dépassé de 0,3 fs. Les életrons ont été ontraints de se déplaer vers
les z négatifs et les ionisations doubles sont visibles. La forte répulsion éle-
tronique est visible sur la diagonale z1 = z2, augmentée par la modélisation
unidimensionnelle des életrons, autour de laquelle la densité életronique est
très faible. L'impulsion laser est, ependant, susamment intense pour arra-
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Fig. 7.5  Densité de probabilité életronique P (z1, z2) sur une éhelle loga-
rithmique en fontion des distanes à l'origine z1 et z2 de haun des éle-
trons pour des paramètres laser identiques à la gure 7.2. L'analyse s'eetue
à une distane internuléaire R = 2, 2 u.a. et aux temps (a) t = 0, 74 fs
et (b) t = 1, 66 fs. Le hamp életrique normalisé orrespondant à ette
impulsion est juxtaposé et une èhe repère les instants séletionnés.
her les deux életrons en même temps par ionisation double non séquentielle,
représentée par les èhes rouges de la densité de probabilité életronique.
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7.2.2 Méanisme de reollision
Pour l'étude du méanisme de reollision, des impulsions de même enve-
loppe temporelle que elle du paragraphe préédent sont utilisées, mais leur
phase absolue est xée à ϕ = π/2. Cette modiation permet d'obtenir le
hamp életrique le plus simple pouvant engendrer e méanisme. En eet,
omme le montre le hamp életrique en trait plein noir sur la gure 7.6, il est
omposé de deux extrema, un positif suivi d'un négatif. Le premier éloignera
une partie de la densité életronique des noyaux et le deuxième l'y ramè-
nera. Un deuxième hamp életrique, un hamp tronquén par opposition
au hamp non modié, est aussi utilisé. Il est représenté en tirets rouges
sur la même gure. Il s'agit du même hamp életrique, ependant, il a ette
fois été mis à zéro pour t < 1, 33 fs, soit pendant la première moitié de l'im-
pulsion laser. Ainsi, e hamp est privé de son pi éloignant les életrons des
noyaux et ne pourra don ioniser la moléule par un méanisme de reollision.
Il est à noter que e hamp életrique supprime également la possibilité de
générer de l'ionisation double séquentielle. Nous allons par la suite omparer
diretement les résultats obtenus par les deux impulsions laser pour essayer
de déterminer l'eet du méanisme de reollision.
La gure 7.6 présente les probabilités d'ionisations simple et double de
H2 en fontion du temps pour haun des deux hamps életriques. Chaque
extremum des hamps életriques ontribue à produire H
+
2 . Le hamp laser
non modié présentant deux extrema, 'est aussi le nombre de ontribu-
tions qui existent dans l'ionisation simple, la première entre 1 et 1,5 fs et la
deuxième entre 2 et 3 fs. Le hamp életrique tronqué ne présente qu'une
seule ontribution dans la prodution de l'ion moléulaire, entre 1,8 et 2,7 fs.
Pour ette même impulsion laser tronquée, la probabilité d'ionisation
double est aussi aisée à interpréter. Toujours à ause de sa forme simpli-
ée, il n'y a qu'une ontribution dans la formation de protons, entre 2 et
2,5 fs. Par ontre, ave l'impulsion non modiée, l'ionisation double, plus
omplexe, peut être déomposée en trois étapes. Celles-i sont notées sur la
Calul à 1 yle optique Ionisation simple Ionisation double
ϕ = 0 0,78 2,2.10−4
ϕ = π/2 0,39 1,8.10−4
ϕ = π/2 tronqué 0,22 1,4.10−6
Tab. 7.1  Tableau des probabilités d'ionisation simple et double en n
d'impulsion d'élairement rête I =7×1014 W.m−2 pour une durée totale
de 1 yle optique.













Phase      = 90 - Champ "non modifie"
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Fig. 7.6  Probabilité d'ionisation simple et double de H2 en fontion du
temps pour une impulsion d'élairement rête I =7×1014 W.m−2, de durée
totale 1 yle optique et de phase absolue ϕ = π/2. Les ourbes en trait
plein se rapportent au hamp életrique non modié. Celles en tirets sont
issues d'un hamp életrique identique au préédent mais mis à zéro pour
t < 1, 3 fs, dit tronqué. Les hamps életriques orrespondants sont repré-
sentés au-dessus.
gure idoine et se situent à environ 2, 2,5 et 3,5 fs. Chaun des méanismes
à l'origine de es ontributions sera mis en évidene ultérieurement. Il est
ependant d'ores et déjà possible de voir que les méanismes numéros 1 et
3 sont exlusivement dus soit à une ionisation double séquentielle, soit à la
reollision, puisqu'ils n'ont pas d'équivalents apparents dans la probabilité
d'ionisation double du hamp tronqué. Le méanisme numéro 2 apparaît si-
multanément dans les deux simulations, indiquant qu'il est sans doute réé
par ionisation double direte. Cette hypothèse sera onrmée ultérieurement
lors de l'analyse de la dynamique életronique.
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Fig. 7.7  Densité de probabilité nuléaire P (R, t) en fontion de la distane






et pour des para-
mètres laser identiques à la gure 7.6. Le hamp életrique tronqué est nul
pour t < 1, 3 fs.
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Fig. 7.8  Densité de probabilité nuléaire P (R, t) en fontion de la distane






et pour des pa-
ramètres laser identiques à la gure 7.6. Au-dessus est représenté le hamp
életrique normalisé orrespondant à ette impulsion.
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Enn, l'analyse de ette gure permet de montrer que, dans les onditions
dérites ii, le méanisme de reollision est responsable de l'augmentation
de plus de deux ordres de grandeur de l'ionisation double de H2 en n de
simulation, omme le montre le tableau 7.1, dans lequel sont données les
diérentes probabilités d'ionisation.
La dynamique nuléaire induite par le hamp tronqué est montrée sur
la gure 7.7. Le hamp életrique et les densités de probabilité nuléaire
sont représentés sur la même éhelle temporelle. L'ionisation de la moléule







apparaissent après et simultanément, vers t = 2 fs, e qui est en
aord ave la gure 7.6. Comme pour l'impulsion de phase absolue nulle,
'est ii le méanisme diret qui est visible. Cette analogie était prévisible
puisque les deux hamps életriques présentent les mêmes aratéristiques
temporelles.
Pour le hamp non modié (voir gure 7.8), la dynamique nuléaire peut
se déomposer en plusieurs étapes. Tout d'abord, le premier pi du hamp
ionise une fois la moléule neutre, réant une première ontribution dans
la zone H
+
2 , vers 1,3 fs. Les ions moléulaires ainsi réés doivent attendre
le deuxième extremum du hamp pour être ionisés. Ils ontribuent alors au




de la gure 7.8, à 2,2 fs omme
le montre la èhe 1 sur e graphique. En eet, e délai permet à H
+
2 d'at-
teindre une distane internuléaire un peu plus grande avant le deuxième pi
du hamp életrique. L'explosion oulombienne se fait don à plus grande
distane internuléaire.
Le deuxième extremum du hamp ionise aussi diretement H2 en ion
H
+
2 et en protons à t = 2 fs, eet repéré par les èhes 2 sur e graphique.
La troisième ontribution apparaît entre 3 et 4 fs, toujours en aord ave
la gure 7.6, alors que le hamp életrique est nul. Un résultat important
de ette analyse est d'ores et déjà la mise en évidene de la réativité très
rapide de la moléule H2. En eet, l'interation ave une impulsion d'une
durée aussi ourte que 1 yle optique en durée totale sut à induire une
explosion oulombienne jusqu'à R = 3 u.a.. Le système moléulaire, dont
la distane internuléaire initiale est de 1,4 u.a., a don déjà eu le temps
de s'étirer à une distane internuléaire double en réation au hamp laser
ultraourt.
Pour expliquer l'origine physique des trois ontributions dans l'ionisation
double due au hamp életrique non modié de la gure 7.6, il est néessaire
d'analyser la dynamique életronique. Il est à nouveau possible de se reporter
au shéma 7.4 dans le but de faire orrespondre les densités életroniques







diérents méanismes d'ionisation peuvent plus aisément être interprétés.
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La gure 7.9 montre, à t = 1, 9 fs, soit juste après le deuxième pi du
hamp, la probabilité de présene életronique en fontion des oordonnées
de haque életron. Pour le hamp tronqué (partie b) de la gure), seul
l'ion moléulaire est produit omme le onrme la gure 7.6 des probabilités
d'ionisation au même instant. L'impulsion laser non modiée génère, de son
té, des protons par ionisation double séquentielle, indiquée par les èhes
sur la partie a) de ette gure. Ce méanisme séquentiel est à l'origine de
la ontribution numéro 1 dans les probabilités d'ionisation sur la gure 7.6.
Il est également possible d'observer sur la gure 7.9 la formation transitoire




, indiquée par une èhe blanhe, autour de
z1 = z2 ≃ 2 u.a.. La formation de et état transitoire avait déjà été observée
dans les travaux du groupe de A. D. Bandrauk [80℄.
La ontribution numéro 2 est due à l'ionisation double non séquentielle.
C'est e qu'illustre la gure 7.10 prise à t = 2, 2 fs. Les èhes sur la partie a)










, observé préédemment, peut être onsidéré omme un état
relais à partir duquel l'ionisation double non séquentielle débute. En eet, la
dynamique de ette ionisation double se réalise par vagues suessives dont
l'origine spatiale et temporelle est et état ionique transitoire. Ces vagues
suessives se déplaent ensuite, sous l'eet du hamp laser, vers les distanes
z plus grandes. L'éhange d'énergie entre l'életron qui reollisionne et elui
qui est resté prohe des noyaux se fait don par l'intermédiaire de et état
ionique.
Dans la partie b), orrespondant au hamp életrique modié, la produ-
tion de protons se fait par ionisation double séquentielle. Le méanisme de
reollision étant inexistant ave e hamp életrique, la moléule H2, orres-
pondant à la zone | z1 | ≃ | z2 |≤ 10 u.a. sur la gure 7.10, ne présente pas
d'exitation életronique importante (partie b) de la gure) en omparaison
ave le hamp non modié (partie a) du graphique). En eet, e hamp pro-
voque également l'apparition de n÷uds dans la fontion d'onde életronique
des zones H
+
2 , indiquant que le proessus de reollision engendre une exi-
tation életronique de la moléule. Ave le hamp tronqué, le méanisme de
reollision étant grandement limitée, la partie H2 de la grille est peu exitée,
par rapport à la partie a) de la gure.
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Fig. 7.9  Densité de probabilité életronique P (z1, z2) sur une éhelle loga-
rithmique en fontion des distanes à l'origine z1 et z2 de haun des életrons,
au temps t = 1, 9 fs et pour une distane internuléaire R = 2, 2 u.a. pour des
paramètres laser identiques à la gure 7.6. La partie a) onerne les résultats
ave le hamp életrique non modié. La partie b) onerne eux ave un
hamp életrique identique tronqué.
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Fig. 7.10  Densité de probabilité életronique P (z1, z2) sur une éhelle loga-
rithmique en fontion des distanes à l'origine z1 et z2 de haun des életrons,
au temps t = 2, 2 fs et pour une distane internuléaire R = 2, 2 u.a. pour des
paramètres laser identiques à la gure 7.6. La partie a) onerne les résultats
ave le hamp életrique non modié. La partie b) onerne eux ave un
hamp életrique tronqué.
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Fig. 7.11  Densité de probabilité életronique P (z1, z2) sur une éhelle lo-
garithmique en fontion des distanes à l'origine z1 et z2 de haun des éle-
trons, au temps t = 3, 3 fs et pour une distane internuléaire R = 2, 2 u.a.
pour des paramètres laser identiques à la gure 7.6. La partie a) onerne les
résultats ave le hamp életrique non modié. La partie b) onerne eux
ave un hamp életrique tronqué. Les hamps életriques normalisés or-
respondants à es impulsions sont représentés au-dessus et une èhe repère
l'instant séletionné.
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La gure 7.11 montre nalement des densités de probabilité életronique
au temps t = 3, 3 fs, soit presque 1 fs après la n de l'impulsion laser. L'io-
nisation double à partir d'états exités de H
+
2 est enore observée, omme
l'indiquent les èhes de la partie a) de la gure. Cela indique que des états
hautement exités ont été peuplés. Ces états ont une énergie susante pour
s'autoioniser rapidement. Alors, même en l'absene de hamp extérieur, ils
se désexitent spontanément vers ette voie, provoquant l'apparition de la
ontribution numéro 3 sur la gure 7.6. Cette autoionisation est un phéno-
mène également observé dans l'étude de l'ionisation de moléules par impats
d'ions [81℄.
7.3 Mise en évidene expérimentale
La mise en évidene expérimentale de l'ionisation double non séquen-
tielle a été réalisée par l'étude des spetres d'énergie à 10 et 40 fs. La -
gure 7.12 présente les signaux de protons détetés en fontion de leur énergie
inétique pour une durée d'impulsion de 40 fs. La gure 7.13 montre es si-
gnaux pour une impulsion de 10 fs de durée. En bleu, la polarisation du laser
est linéaire et en rouge, irulaire. An de omparer les signaux issus de es
deux polarisations, les élairements laser ont été hoisis tels que Icirc = 2×Ilin
où Icirc est l'élairement de l'impulsion laser à polarisation irulaire et Ilin
est alors assoié à la polarisation linéaire. En eet, le hamp életrique selon
l'axe de détetion doit être identique an de mettre en jeu les mêmes eets
sur la moléule.
La gure 7.12 montre deux signaux à peu près identiques. Les pis au-





+ H par l'eet de relâhement de la liaison [19, 20℄. La struture ob-
servée à 3 eV orrespond à une explosion oulombienne augmentée par ré-
sonane de harges [26, 29, 27℄ dont la position est telle qu'observée dans le
hapitre onernant les durées des impulsions. L'augmentation de l'élaire-
ment au ours de l'impulsion de 40 fs peut être onsidérée, du point de vue
de la moléule omme relativement lent. H2 est ionisée graduellement et les
ionisations se font essentiellement de manière séquentielle à et élairement
modéré, laissant le temps à l'ion moléulaire d'atteindre le domaine de dis-
tane internuléaire de l'ionisation augmentée par résonane de harge. Cei
explique que, quelque soit la polarisation, les signaux de protons soient négli-
geables aux énergies supérieures à 6 eV. L'ionisation double non séquentielle
n'est don pas détetée à 40 fs, quelle que soit la polarisation.
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Fig. 7.12  Spetre expérimental d'énergie inétique pour une durées de 40 fs.
La ourbe en pointillés bleus est le spetre d'énergie inétique des protons en
polarisation linéaire, la rouge ontinue est elle en polarisation irulaire.
La gure 7.13 présente aussi, pour les deux polarisations, un pi de dis-
soiation de H
+
2 . Le pi d'explosion oulombienne s'est déplaé vers 4,5 eV
à ause de la rédution de la durée d'impulsion de 40 à 10 fs onformément
aux résultats du hapitre 4. Cependant, dans e dernier hapitre, les élai-
rements utilisés étaient plus élevés (8×1014 W.m−2 et non 8×1013 W.m−2)
et donnaient don des pis entrés autour de 5,5 eV à 10 fs. Ce déalage en
énergie dû à un élairement moindre est également en aord ave les résul-
tats du hapitre 5. Pour des énergies omprises entre 2 et 10 eV, le signal
en polarisation linéaire est 10 fois supérieur au signal en polarisation iru-
laire. Cette fois, la durée de l'impulsion est susamment ourte pour que les
éjetions des életrons puissent être orrélées. On obtient don un signal non
négligeable aux énergies inétiques élevées.
La omparaison des résultats obtenus ave es deux polarisations prouve
alors que la reollision entre en jeu. En eet, en polarisation irulaire, le
signal, au-dessus de 6 eV se situe au niveau du bruit expérimental. Cela
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Fig. 7.13  Spetre expérimental d'énergie inétique pour une durées de 10 fs.
La ourbe en trait plein bleu est le spetre d'énergie inétique des protons en
polarisation linéaire, la rouge en pointillés est elle en polarisation irulaire.
indique que les életrons, suivant le hamp életrique, évitent les noyaux et
ne peuvent don plus reollisionner ave es derniers omme en polarisation
linéaire.
D'un point de vue théorique, les limitations du modèle employé n'ont
pas permis de mettre en évidene es protons rapides ave des impulsions à
10 fs. Obtenir des protons d'énergie inétique élevée signie que l'ionisation
double se déroule de façon non séquentielle. Par onséquent l'éjetion des
életrons est orrélée et rapide. Ces derniers partent simultanément dans
la diretion imposée par le hamp laser. La modélisation unidimensionnelle
des életrons les ontraint à être onnés dans un espae restreint. La forte
répulsion életronique amoindrit ette probabilité, et par onséquent diminue
le signal de protons rapides, dans nos aluls.
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7.4 Conlusion
Ce hapitre a tout d'abord permis de mettre en évidene, de façon théo-
rique, diérents méanismes d'ionisation double par l'utilisation d'impulsions
d'une durée totale de 1 yle optique. L'étude du méanisme d'ionisation
double direte a montré que, pour la phase absolue ϕ = 0, la prodution de
H
+
2 et de protons s'eetue simultanément et à des distanes internuléaires
prohes de la distane internuléaire d'équilibre de H2.
L'étude du méanisme de reollision a été réalisée par l'utilisation d'une
impulsion identique, mais de phase ϕ = π/2 et d'une impulsion tronquée,
permettant la suppression de e méanisme. Ainsi, l'analyse des résultats a
permis de montrer que l'ionisation double de H2 issue de la reollision s'ee-
tue en 3 phases temporellement distintes. La première phase est une ionisa-
tion double séquentielle. Elle est suivie par une phase d'ionisation double non
séquentielle et se termine par une phase d'autoionisation due à la population
d'états hautement exités de H
+
2 induite par la reollision. La omparaison
des probabilités d'ionisation engendrées par es deux types d'impulsion la-
ser a permis d'observer une augmentation de l'ionisation double de plus de
2 ordres de grandeur, due au méanisme de reollision.
Enn, grâe à une étude expérimentale de l'ionisation double non séquen-
tielle, l'importane du méanisme de reollision a été mis en évidene par la
omparaison de spetres d'énergie obtenus ave des impulsions de 10 et 40 fs,
en polarisation irulaire et linéaire.
Chapitre 8
Conlusion générale
8.1 Synthèse des résultats obtenus
Ce travail de thèse a eu pour but l'étude expérimentale et théorique de
l'explosion oulombienne de la moléule de dihydrogène H2 ave un hamp
laser intense ultraourt. Les diérents objetifs ont onsisté à :
 étudier la sensibilité de ette moléule à diérents paramètres laser
omme l'élairement rête, la durée de l'impulsion, la forme temporelle.
 développer un modèle théorique basé sur la résolution de l'équation
de Shrödinger dépendant du temps dans lequel les dynamiques nu-
léaire et életronique sont traitées de façon quantique an de pouvoir
omparer diretement les résultats théoriques et expérimentaux.
 analyser la dynamique de l'ionisation double au ours de l'interation
laser-moléule grâe aux simulations numériques.
 optimiser in situ la durée de l'impulsion laser grâe à la sensibilité de
H2 à la qualité de l'impulsion.
Expérimentalement, les tehniques d'ampliation à dérive de fréquene
et de propagation d'une impulsion laser dans une bre reuse nous ont permis
de générer des impulsions laser d'une durée de 10 fs, d'énergie 200 µJ et
pouvant atteindre des élairements de plusieurs pétawatts par entimètre
arré. L'interation laser-moléule a lieu dans une eneinte sous ultravide
munie d'un spetromètre de masse à temps de vol qui permet d'aéder aux
spetres d'énergie inétique des protons. De plus, la méthode statistique de








Le modèle théorique développé repose sur la résolution de l'équation de
Shrödinger dépendant du temps dans le adre d'une approhe ab initio.
Dans e modèle, la fontion d'onde életronuléaire de la moléule est trai-
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tée de façon quantique pour haune des trois dimensions spatiales qui y
sont intégrées. Il s'agit, pour la dynamique nuléaire, de la distane internu-
léaire R et, pour la dynamique életronique, des oordonnées de haun des
életrons sur une seule dimension spatiale. Cette modélisation permet don
d'étudier les dynamiques életronique et nuléaire de H2 en hamp laser in-
tense. Les ourbes de potentiel modèles des états fondamentaux de H2 et
H
+
2 reproduisent parfaitement les ourbes Born-Oppenheimer tabulées dans
la littérature grâe à l'introdution d'une dépendane en R des paramètres
d'adouissement du potentiel modèle.
Diérents outils d'analyse permettent l'étude théorique de l'interation
entre le laser et la moléule. En partiulier, le alul des spetres d'énergie
inétique des protons a permis de montrer le bon aord entre les résultats
théoriques et expérimentaux.
Ensuite, le hapitre 5 a onrmé le fait que des élairements laser plus
élevés onduisent, pour une même durée d'impulsion, à la formation de pro-
tons plus énergétiques. Toutes hoses égales par ailleurs, lorsque l'élairement
augmente, les proessus d'ionisation simple et double se produisent plus rapi-
dement, du fait d'un front de montée plus abrupt. L'explosion oulombienne
se produit don alors à plus ourte distane internuléaire.
L'étude de l'inuene de la durée de l'impulsion sur les spetres d'éner-
gie a également montré que la dynamique de fragmentation de la moléule
H2 est susamment rapide pour permettre son utilisation omme outil d'op-
timisation expérimentale d'impulsions laser sub-10 fs. De plus, ette étude
a permis de mettre en évidene, grâe à la omplémentarité des résultats
expérimentaux et théoriques, la translation du pi d'explosion oulombienne
vers les basses énergies lorsque la durée de l'impulsion augmente. Ave une
durée d'impulsion roissante, la moléule dispose en eet de plus de temps
pour s'étirer, e qui lui permet d'atteindre des distanes internuléaires plus
grandes avant que les deux életrons ne soient éjetés. L'analyse des résultats
théoriques a aussi montré l'inuene roissante de la phase absolue à mesure
que la durée de l'impulsion diminue.
Une étude théorique basée sur des impulsions de très ourte durée (4 yles
optiques de durée totale, soit environ 4 fs de largeur à mi-hauteur en élaire-
ment) a nalement permis de mettre en évidene l'existene de deux régimes
d'explosion oulombienne distints. Le premier, à fort élairement, est ap-
pelé diret ar les deux ionisations s'y réalisent durant le même demi-yle
optique. Le deuxième, à plus faible élairement, est retardé. En eet, la
deuxième ionisation s'y produit au ours des demi-yles suivant la première
ionisation. Ce méanisme met en jeu un proessus de reollision lairement
identié.
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En outre, il a été montré de façon expérimentale que H2 est très sensible
à la présene d'une pré-impulsion parasite (piédestal), réalisée lorsque la dis-
persion de temps de groupe n'est pas ompensée de manière exate. Cette
aratéristique a également été mise en évidene grâe aux simulations nu-
mériques, et les diérentes voies de fragmentation observées dans le spetre
d'énergie ont été expliquées en analysant la dynamique de fragmentation.
Enn, les diérents méanismes d'ionisation double ont été étudiés théori-
quement ave des impulsions de 1 yle optique de durée totale. L'ionisation
double direte, méanisme onduisant à l'ionisation double de la moléule
neutre au ours du même demi-yle optique, a ainsi pu être mise en évi-
dene. De plus, le rle du méanisme de reollision dans l'ionisation double
non séquentielle a été démontré par la omparaison des dynamiques nuléaire
et életronique engendrées par deux impulsions dont la dépendane tempo-
relle est diérente. Enn, la reollision a également été mise en évidene
expérimentalement.
8.2 Perspetives
Les résultats de e travail de thèse ont permis d'appréier quantitative-
ment la sensibilité de H2 aux diérents paramètres d'une impulsion laser
ultraourte que sont la durée, la phase absolue et l'élairement. En partiu-
lier, la réponse moléulaire est extrêmement sensible à la phase absolue pour
des durées de l'ordre de 5 fs et peut onstituer une alternative aux tehniques
optiques de aratérisation de telles impulsions. An de démontrer e dernier
point, il sera néessaire de générer des impulsions plus ourtes que 10 fs et
ontrlées en phase.
Du point de vue instrumentation laser, il sera néessaire d'augmenter
la largeur spetrale en amont du dispositif de ompression temporelle. Il est
signiatif que les meilleures performanes obtenues en terme de durée ont été
réalisées ave des largeurs spetrales deux fois plus grandes que la ntre [5℄.
Un autre moyen sera d'utiliser la tehnique de lamentation ave laquelle
une durée de 5,1 fs a été atteinte réemment [82℄. Cette tehnique onsiste
à propager une impulsion laser dans une eneinte remplie de gaz inerte, en
l'absene de bre reuse. Dans e as, le guidage résulte d'un équilibre dyna-
mique entre la foalisation du faiseau par eet Kerr et la défoalisation par
ionisation du gaz inerte. Ce phénomène est appelé lamentation et donne
lieu à l'automodulation de phase sur des longueurs de l'ordre de la dizaine
de entimètres.
Contrler la phase absolue onstitue le deuxième prolongement naturel
de e travail. Réemment, Baltuska et oll. en ont fait la démonstration expé-
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rimentale pour une haîne laser omposée d'un osillateur et d'un amplia-
teur [69℄. Dans es onditions, il deviendra possible de mettre en évidene les
diérents régimes d'ionisation double de H2 prédits dans e travail en fon-
tion de la phase absolue pour des durées totales de quelques yles optiques.
Par ailleurs, la sensibilité du spetre de protons en fontion de ette phase
pourrait en onstituer une mesure absolue et un moyen de ontrle.
Le modèle théorique atuel, même s'il tient ompte de la dissoiation de
H
+
2 , ne permet pas d'analyser la voie de fragmentation onduisant à la forma-
tion d'un proton et d'un atome neutre d'hydrogène. À ette n, il faudrait
projeter la fontion d'onde alulée à la n de l'impulsion laser sur l'état
életronique fondamental et sur les états életroniques exités de l'ion molé-
ulaire H
+
2 . Cei permettrait d'obtenir le spetre d'énergie assoié à la voie
H
+ + H, et don d'analyser la partie basse énergie des spetres expéri-
mentaux, où Ec(H
+) 6 2 eV. Cependant, ontrairement au as de l'explosion
oulombienne, les états exités de H
+
2 sont nombreux et ei introduirait don
une omplexité supplémentaire qui alourdirait signiativement les simula-
tions numériques. L'amélioration du modèle théorique est don fortement liée
à la apaité de alul des mahines disponibles.
Dans les spetres d'énergie générés par des impulsions laser de 10 fs de
durée, les résultats théoriques et expérimentaux dièrent sur le signal de
protons d'énergie supérieure à 8 eV. Pour pallier ette divergene, une autre
évolution importante du modèle théorique sera d'aller au-delà de la modé-
lisation unidimensionnelle de la dynamique életronique, en implémentant,
par exemple, le modèle développé par A. Beker et oll. [41℄ pour l'atome
d'hélium. Dans e modèle, sont pris en ompte les oordonnées du entre de
masse des deux életrons et leurs oordonnées relatives. Du fait de la symé-
trie de révolution de la moléule et en restreignant la dynamique du entre
de masse életronique à une seule dimension spatiale parallèle à la diretion
de polarisation, le problème életronique se réduit à un problème tridimen-
sionnel. Cette approhe, tout omme dans le as de l'hélium, permettrait
d'analyser ave une plus grande préision la dynamique du méanisme de
reollision, qui donne naissane à des protons très énergétiques omme nous
l'avons observé ave des impulsions de 10 fs.
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Ce travail de thèse a pour but l'étude expérimentale et théorique de l'interation
de la moléule H2 ave des impulsions laser de durée inférieure à 10 fs. L'éjetion
des deux életrons de la moléule par le hamp laser onduit à la fragmentation
du système en deux protons. Ce proessus est appelé explosion oulombienne. La
mesure des spetres d'énergie inétique des protons permet d'analyser les dyna-
miques életronique et nuléaire en fontion des diérents paramètres laser. Ces
dynamiques sont également analysées dans le adre d'un modèle théorique non
perturbatif, à deux életrons atifs, basé sur l'équation de Shrödinger dépendant
du temps. Dans e modèle, la distane internuléaire est traitée de façon quantique.
La omplémentarité des résultats expérimentaux et théoriques permet de mettre
en évidene la translation des spetres d'énergie inétique vers les énergies plus éle-
vées lorsque la durée de l'impulsion diminue. Cette étude est réalisée pour des
impulsions dans la gamme de 40 à 10 fs expérimentalement et jusqu'à 1 fs théo-
riquement. Cette étude montre également que, pour des durées d'impulsion laser
inférieures à 4 fs, la phase absolue devient un paramètre essentiel à prendre en
ompte. En outre, la dynamique moléulaire de H2 en hamp laser intense ultra-
ourt est également sensible à la valeur de l'élairement rête de l'impulsion. Les
résultats théoriques et expérimentaux montrent que les spetres d'énergie sont en-
trés autour d'une énergie plus élevée quand l'élairement augmente. Par ailleurs,
deux régimes d'ionisation double sont également mis en évidene théoriquement
pour des impulsions de 4 fs. La sensibilité de H2 à la qualité temporelle de l'im-
pulsion laser permet une détetion, par l'intermédiaire des spetres expérimentaux
d'énergie inétique, des pré- ou post-impulsions suseptibles d'apparaître autour
de l'impulsion laser prinipale. Enn, les diérents types d'ionisation double sont
étudiés et les résultats mettent en évidene la dynamique életronique attoseonde
de la reollision et l'inuene de ette dernière sur la dynamique nuléaire femto-
seonde.
Abstrat
This work presents an experimental and theoretial study of the interation
of H2 with an intense sub-10fs-laser pulse. The ejetion of the two eletrons of
the moleule by the laser pulse leads to the fragmentation of the physial sys-
tem in two protons. This proess is alled Coulomb Explosion. The eletroni and
nulear dynamis an be analyzed by measuring the kineti energy spetra as a
funtion of dierent laser parameters. This dynamis is also analyzed through a
non-perturbative, double ative eletron theoretial model, based on the resolu-
tion of the time dependent Shrödinger equation. In this model, the internulear
distane is treated as a quantum variable.
The experimental and theoretial results enlight the translation of the kineti
energy spetra towards a higher energy when the pulse duration dereases. Experi-
mentally, laser pulses from 40 to 10 fs were used and down to 1 fs using theoretial
simulations. This study shows that, for laser pulses shorter than 4 fs, the arrier
envelope phase beomes a ruial parameter. Furthermore, the moleular dynamis
of H2 in intense laser eld is sensitive to the peak intensity of the pulse. The ex-
perimental and theoretial results show that, as the intensity inreases, the kineti
energy spetra are entered around a higher energy. In addition, the presene of
two double ionization regimes is theoretially demonstrated for a pulse duration of
4 fs. The H2 moleule is also sensitive to the temporal shape of the laser pulse. This
sensitivity allows for the detetion of pre- or post-pulses by measuring the experi-
mental kineti energy spetra. Finally, the dierent double ionization proesses are
studied. The results show that the eletron resattering inuenes the femtoseond
nulear dynamis.
